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大気由来の窒素負荷が森林生態系の窒素循環および
林床からのN2O放出に与える影響
　世界で人口増加や経済発展が進む中、食糧増産のための化学肥料の投入や増加する化石燃料の利用にと
もなう燃焼時のNOx放出などにより、大気圏および生物圏において反応性窒素は急激に増加しており、陸
上生態系の窒素循環に及ぼす影響が懸念されている。本研究では、増加する大気由来の窒素負荷が森林の
窒素動態に与える影響を明らかにするために、窒素負荷量の異なる関東周辺の6地点で窒素循環量を比較
した。
　林内降水中のNO3－およびNH4+を生態系への窒素のインプットとし、土壌からのNO3－およびNH4+の流
出量を生態系からのアウトプットとして比較した。2から29kg N ha－1 yr－1の窒素負荷量レンジに対し、流
出量は、1kg N ha－1 yr－1以下から13kg N ha－1 yr－1の範囲であった。窒素負荷量が小さい地点では、流出量
も小さい傾向にあったが、窒素負荷量が10－15kg N ha－1 yr－1の範囲では、窒素流出量は大きくばらつい
た。このことから窒素アウトプット量は窒素インプット量だけでは説明できないことが明らかになった。
　窒素負荷量が多い茨城の2地点では、浸透水が有機物層（A 0層）を通過する際、無機態窒素量は林内降
水の約2. 5倍に増加した。一方、窒素負荷量が少ない奥日光や乗鞍の山岳地点（乗鞍の針葉樹林を除く）
では、A 0層浸透水の無機態窒素量は、林内降水と同程度かやや下回った。すなわち、リターフォールなど
有機物の分解過程で生じる無機態窒素量は地点間で変動が大きいことが示された。
　更に、2年間にわたって実施した窒素添加・除去実験の結果、窒素添加により、A 0層浸透水のNO3－およ
びNH4+フラックスは増加したが、鉱質土壌層の土壌水では有意な差は認められなかった。一方、除去実
験では、A 0層浸透水のNO3－およびNH4+フラックスが減少する場合もみられたが、鉱質土壌層での変化は
認められなかった。すなわち、窒素負荷量の多い茨城の調査地では、外部から負荷される窒素量の短期的
な変化よりも、微生物による窒素の有機化や無機化など内部循環にともなう無機態窒素の動態の寄与が大
きいことが示された。
　林床からの亜酸化窒素（N2O）放出量を比較した結果、窒素負荷量やリターフォール窒素量が多い地点
で多く、窒素流出量と同様の傾向があった。国内の59か所で実施した短期一斉観測では、土壌および渓流
水のNO3－濃度は、N2O放出量と共に、各地点の推定窒素負荷量と有意な正の相関を示した。
　リターフォール窒素量については、落葉広葉樹林と針葉樹林で窒素負荷量との関係が異なることが知ら
れているが、本調査でも、針葉樹林に比べ落葉広葉樹林でリターフォール窒素量の変動幅が大きかった。
一方、林外降水窒素量に対する林内降水窒素量の比は、針葉樹林で落葉広葉樹林に比べて大きかった。こ
のことから、同じ地点でも、植生タイプの違いにより、林内降水窒素量とリターフォール窒素量のバラン
スが異なることが示唆された。長期にわたる窒素負荷は、土壌－植物系の内部循環窒素量の変化をともな
う場合もあることから、林床への窒素インプットとして、窒素負荷量（林内降水窒素量）と内部循環窒素
量（リターフォール窒素量）の両方を勘案することが妥当と考えられた。生態系からの窒素アウトプット
経路の一つであるN2O放出は、土壌からのNO3－流出と同様に、林内降水窒素量とリターフォール窒素量
との合計と高い正の相関を示した。本研究により、森林生態系からの窒素流出は、降水にともなう大気由
来の窒素負荷量と系内の循環窒素量とによって支配されていることが明らかになった。
（平成22年2月16日受理）
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Ⅰ　序論
　人類は、19世紀後半にイギリスで起こった産業革命以
降、現在、中国を中心とした東アジアで見られる経済発
展に至るまで、世界各地で急激な経済発展や人口増加を
経験してきた。人口の集中や都市化は、それらを支える
ための農業の集約化やエネルギー消費の増加など、資源
利用の集中をもたらした。その結果、大気汚染物質の排
出をはじめ、河川や湖沼の水質汚濁など、多岐にわたる
環境影響がもたらされてきた。
　窒素は、人間を始め動物や植物などの生物にとって、
生きていくために必要なタンパク質を構成する重要な元
素である。大気中に豊富に存在する窒素ガス（N2）は、
特定の微生物しか利用できず、動植物や多くの微生物が
利用可能な反応性の窒素（還元型無機態窒素や酸化型無
機態窒素、有機態窒素を含む）は、多くの生態系で、生
長の制限要因となってきた。陸上生態系において、この
反応性窒素の固定量が、1960年以降急激に増加してい
る（Galloway et al., 2003）。人間活動による窒素固定量
が、30年余りで約2倍（約150 Tg）に増加したことが原
因 と 考 え ら れ（Galloway et al., 1995； Vitousek et al., 
1997）、主な要因として、食糧生産にともなう農地への
化学肥料投入量の増加や、化石燃料の燃焼にともなう
NOxの発生が挙げられる。
　食糧生産において、窒素は、作物の生産量を大きく左
右する重要な養分の一つである。19世紀までは、窒素固
定菌と共生するマメ科植物などの有効利用や、有機資材
の投入により、農地に反応性窒素を供給してきた。しか
し、1917年に、ハーバー・ボッシュにより工業的にアン
モニアを固定する方法が開発されると、効率的に農業生
産量を増加させることができる化学肥料の利用が一気に
普及した。これを契機に、農業分野を中心に、反応性窒
素の投入量および循環量が劇的に増加した。Mosierら
（2001）によると、1961年段階では、地球上の全窒素固
定量のうち人為起源（農作物による窒素固定、化学肥料
など）の占める割合は約28％（40 Tg N yr－1）であった
が、その量は30年あまりの間に約4倍に増加し、1995年
には、自然窒素固定量（100 Tg N yr－1）を上回り、全体
の60％以上を占めると推定されている。農地に投入され
た窒素の大部分は、植物（作物）や微生物に取り込まれ、
生物や土壌に蓄えられる。一方で、作物残渣の焼却や土
壌中での形態変化を経て、窒素ガス（N2）を始め、窒素
酸化物（NOx）や亜酸化窒素（N2O）、アンモニア（NH3）
として大気へ放出される窒素もあり、この量が増加する
ことが予想されている（Galloway et al., 2004）。また、農
地では、作物残渣や有機資材の投入による窒素の再利用
が行われているが、畜産業の増加や集約化などの農業形
態の変化は、畜産廃棄物からのアンモニア揮散など、大
気への窒素放出の増加や地下水等の硝酸汚染などをもた
らす原因ともなる（川島ら, 2002）。
　また、経済発展を支えるエネルギー利用において、化
石燃料の燃焼にともなう反応性窒素固定量の増加が著し
い。石油や石炭などの化石燃料の燃焼にともない排出さ
れるNOxは、二酸化硫黄（SO2）とならぶ大気汚染の原
因物質である。NOxは、炭化水素など他の1次汚染物質
と共に紫外線照射を受けて光化学反応を起こし、光化学
オキシダントとなる。日本では、1968年に制定された大
気汚染防止法による規制や、技術革新により、国内にお
けるSO2や一酸化炭素（CO）などの排出量は著しく削減
されている（環境省, 2005）。一方、NOxは、排出抑制が
難しい物質の一つである。NOxは、化石燃料中の窒素成
分が、燃焼により酸化されることにより、また、燃焼時
の高温により、空気中の窒素分子が酸化されることによ
り生成される。NOxの発生抑制対策として、低NOx燃焼
技術や、触媒システムを使った自動車排気ガスからの
NOx除去技術が適応されている。しかし、NOxの国内排
出量は、最近20年で再び増加傾向にあり（環境省, 
2005）、大気中のNO2濃度についても、1980年以降横這
い状態である（環境省, 2002）。
　増加した反応性窒素は、直接または生態系での窒素循
環を経て、大気への窒素放出量を増加させ、その結果、
大気からの乾性沈着や湿性沈着による窒素負荷量の増加
がもたらされると考えられている（Galloway et al., 
2004）。大気由来の窒素負荷は、都市や農地などの発生
源から離れた自然生態系にも影響を与えるため、広範囲
への生態系影響が懸念される。生態系に負荷された窒素
は、植物や土壌中の微生物によって有機化され、系内の
内部循環に取り込まれるが、一部は、N2やNOxあるいは
温室効果ガスの一つである亜酸化窒素（N2O）として再
び大気中に放出される。また、生態系が窒素飽和といわ
れる状態になると、地下水や河川への硝酸態窒素の流出
量が増加することも指摘されている（Aber et al., 1989）。
このような生態系から環境への窒素流出の増加が懸念さ
れている（Grennfelt & Hultberg, 1986； Vitousek et al., 
1997； Matson et al., 2002； Galloway et al., 2004）。
　外部からの窒素負荷増加にともない、生態系の窒素飽
和が生じ、系外への窒素流出量が増加する例は、北米や
ヨーロッパ、また日本においても報告されている（Ohrui 
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& Mitchell, 1997； Vitousek et al., 1997； Matson et al., 
2002）。一方で、得られた関係の多くは、限られた樹種
や地域内の適応に留まるという側面を持つ。このため、
多様な生態系における、窒素負荷と窒素流出に関する研
究データの蓄積と解明が求められている。日本は国土の
約7割を森林が占め、水の涵養機能や浄化機能など森林
の果たしてきた役割は大きい。近年、都市近郊林でみら
れる渓流水の硝酸イオン濃度の上昇は、森林流出水が果
たしてきた、下流の農業排水や生活排水の各成分を希釈
する効果を大きく後退させ、河川や湖沼の水質悪化を助
長することが懸念されている（田渕, 2005）。戦後に植林
された国内の多くの人工林で、林齢60年前後の成熟林
の割合が増加し、森林の窒素吸収量自体が低下したこと
も、この現象に拍車をかける懸念材料となっている（林
野庁， 2004）。
　そこで、日本国内における多様な森林生態系におい
て、窒素負荷と窒素流出の関係を検討するために、生態
系の窒素循環に関する調査研究を行った。
1　窒素負荷量
　大気由来の窒素負荷の生態系影響を検討する際には、
窒素負荷のレベルと共に、どの程度の期間負荷されてい
るのかが重要となる。ヨーロッパでは、19世紀に農業研
究を中心に、降水由来の窒素負荷量の測定が盛んに行わ
れており、降水由来の窒素負荷量の変動を把握すること
ができる（Skeffington & Wilson, 1988）。イギリスの長期
モニタリングデータによると、19世紀半ばから20世紀
半ばにかけて、降水中硝酸イオン量が約2倍に増加して
いることが示されている（Brimblecombe & Stedman， 
1982）。ヨーロッパにおける別の調査では、1890年代か
ら1970年代後半にかけ、硝酸イオンの負荷量が約3倍に
増加したことが示されている。また、1955年からの5年
間と1970年からの5年間は、ヨーロッパ全体で、硝酸イ
オン負荷量が増加したが、アンモニウムイオン負荷量の
増加は小さいと報告されている（Rodhe & Rood, 1986）。
これらのデータは、ヨーロッパの都市域で起こった産業
革命以降の工業化と集約的な畜産業の拡大は、ヨーロッ
パ全体において硝酸イオンの負荷量を増加させたこと、
また、アンモニウムイオンについては、年代により地域
的な差が大きく、全体としては緩やかな増加傾向をもた
らしたことを示した。最も負荷量が大きいと推測される
1980年代には、イギリスで約10 kg N ha yr－1の湿性沈着
が報告されており、硝酸イオンとアンモニウムイオンの
負荷量は、ほぼ同じ割合であった（Brimblecombe & 
Stedman, 1982）。酸性降下物放出の規制が進んだ1980年
代以降は、主な発生源である都市部で窒素酸化物やアン
モニアの放出量減少にともない窒素負荷量が減少した
が、長期にわたる大気輸送を考慮すると北欧などの周辺
地域で、窒素負荷量が増加する地域もあることが示され
た（Fowler et al., 2007）。
　日本では、環境省が1983年から酸性雨対策調査を
行っており、降水による窒素負荷量の全国的な動向を把
握するためには、これらのデータが有効である（環境省, 
2002）。また、全国環境研協議会（旧全国公害研協議会）
が1991年から開始した全国酸性雨調査では、第3次調査
から、湿性沈着に加え乾性沈着量を評価するための調査
も実施されている（全国環境研協議会, 2003）。これらの
調査から、硝酸イオンおよびアンモニウムイオン湿性沈
着量は、田園地域に比べ都市部で大きく、また、九州や
北陸地方を中心とした日本海沿岸地域で大きいことが明
らかになっている。アンモニウムイオンと硝酸イオンの
負荷量の割合は、平均するとほぼ同じであった。環境省
の調査では、東シナ海に面した諸島地域や沿岸地域で、
20年間の窒素負荷量の増加が顕著であったが、その他で
は横這い傾向であった。全国50か所の調査地における湿
性沈着窒素量は、小笠原で1.8 kg N ha－1 yr－1と最も少な
く、岐阜県伊自良湖で18 kg N ha－1 yr－1と最も多かっ
た。平均すると、7.3 kg N ha－1 yr－1（52 mmol m－2 yr－1）
となり（環境省, 2002）、藤田ら（2000）が、15の気候区
ごとの代表点や島嶼に置いたバックグラウンド点など、
国内21地点の観測データに基づいて見積もった窒素の
湿性沈着量の全国平均値、7.6 kg N ha－1 yr－1（54 mmol m
－2 yr－1）とほぼ一致した。
　更に古いデータとしては、1913年から1924年（大正
2－13年）に農事試験場本場（現在の東京都北区西ヶ原）
で行われた調査結果の報告がある。これによると、降水
による硝酸およびアンモニウムイオンの負荷量は、調査
期間（12年）平均で、14.8  kg N ha－1 yr－1であり、その
うちアンモニア態窒素の割合が83％を占めていた（川島, 
1929）。ほぼ同じ時期に行われた調査（1919－1924年）
では、大阪（柏原）、熊本（熊本市）、秋田（大曲）の各
支場でそれぞれ、8.7、2.1、3.8 kg N ha－1 yr－1で、アンモ
ニア態窒素の割合がそれぞれ61％、76％、74％であった
（川島, 1929）。これらのデータから、20世紀の始めには
既に、大都市周辺で高い窒素負荷があり、アンモニア態
窒素の割合が大きいという特徴がうかがえる。
　このような既存データから、日本でも大都市周辺で
は、高い窒素負荷が長期（80年以上）にわたっているこ
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とが推測される。
　これまでに示した、国内およびヨーロッパの窒素の湿
性沈着データは、いずれも都市域や田園、遠隔地などの
開空地で採取された降水データであった。生態系への窒
素負荷の影響が懸念されている森林では、林外降水に加
え、樹冠による乾性沈着の捕捉や降水による洗脱過程を
経た、林内降水による窒素量データが窒素負荷量として
比較に用いられる。関東周辺の針葉樹林の調査では、林
外および林内降水による窒素量は、それぞれ10－15 kg 
N ha－1 yr－1、13－36 kg N ha－1 yr－1と報告されている
（Ohrui & Mitchell, 1997； 小柳ら, 2002； 楊, 2001；Baba, 
1993； 伊藤ら, 2003； Oura et al., 2001）。これら都市近郊
林の窒素負荷量は、ヨーロッパ中央部の窒素負荷が大き
い森林の値（林外、林内それぞれ、～20 kg N ha－1  yr－1、
20－40 kg N ha－1 yr－1）（Grennfelt & Hultberg, 1986）に
比べ、やや低いか同程度であることが分かる。一方、北
海道や本州の山岳地帯では、林外、林内いずれの降水に
よる窒素量が5 kg N ha－1 yr－1以下の報告もある（柴田ら, 
1994； Matsuura et al., 2001； 大浦ら, 2006）。森林の窒素
負荷量は、都市からの距離などの地理的要因の寄与が大
きいと予想される。また、窒素沈着（湿性および乾性）
量が大きい都市近郊林などでは、樹冠を通過することに
より窒素負荷量が林外に比べ増加する場合がある。この
ような森林における窒素沈着の特徴は、森林生態系が、
大気由来の窒素負荷の影響をより深刻に受ける原因の一
つとなる。
2　生態系影響
　大気由来の窒素負荷量の増加が生態系に与える影響に
ついては、土壌の酸性化を始め、植物生理に与える影響
など多岐にわたる。その中で、生態系の窒素循環の観点
からアプローチした研究により、窒素飽和といわれる現
象が指摘されている（Skeffington & Wilson, 1988）。
　窒素を含んだ雨は、植物への養分供給となるため、窒
素が生育の制限要因となっている場合には、植物生長を
促進させ、植物や土壌の窒素貯蔵量を増加させる。しか
し、ある面積に生育できる植物の量や、その土壌に生育
できる生物（微生物）量には上限がある（Agren & Bosatta, 
1988）。窒素が十分に供給され、生長が促進されると、
今度は窒素以外の養分や水、光など、他の要因が植物の
有機物生産の制限要因となるためである。土壌中で相対
的に窒素が余ると、見かけの窒素の無機化や硝化が促進
され、地下水や渓流水への硝酸態窒素の流出や、硝化や
脱窒からのN2やNOx、亜酸化窒素（N2O）の放出など、
系外へ出ていく窒素が増加すると考えられる（Aber et 
al., 1989）。Aber ら（1989）によって、このような窒素
飽和の過程が整理されたが、この基となった研究を始
め、窒素飽和仮説を検証するための多くの研究が、ヨー
ロッパやアメリカ北部を中心に進められてきた（Wright 
& Treeme, 1995 ; Emmet et al., 1998 ; Magill et al., 
2004）。
　窒素飽和の結果、生態系からの流出量が増加するとい
われている硝酸イオンについては、窒素負荷量と渓流水
の硝酸イオン濃度や流出量との間に、正の相関があると
の報告は多い（Aber et al., 2003； Ohrui & Mitchell, 1997； 
Vitousek et al., 1997； Dise et al., 1998； Matson et al., 
2002）。一方で、窒素飽和の過程で変化すると考えられ
ている、葉の化学性（窒素含有率など）については、樹
種や地域、標高などにより、負荷窒素への反応が異なる
ことが、多く報告されている（Gundersen, 1995； Aber et 
al., 2003； Dise et al., 2004 など）。また、ヨーロッパの針
葉樹林では、林床のC/N比が、生態系の窒素インプット
に対するアウトプット比を説明するのに有効な指標であ
ることが示されている（Emmett et al., 1998）。アメリカ
北東部のデータにおいても、林床のC/N比は、窒素負荷
量や正味の硝化量と負の相関があることが示されてい
る。それ以下になると、硝化の卓越が顕著になる土壌C/
N比の閾値については、20から25という値が得られて
おり、ヨーロッパの林床の値、24とほぼ同じであった。
このように、ヨーロッパやアメリカ北東部で得られた
データから、窒素飽和過程に関して、地域を超えた一般
性が示されている（Wright & Breemen, 1995； Emmett et 
al., 1998； Bredemeier et al., 1998； Aber et al., 2003）。
　一方で、窒素負荷の影響が顕在化するタイミングや程
度については、土壌や植生などの生態系の構成要因や、
土地利用履歴によって異なる窒素蓄積量などによって、
大きく異なることも指摘されている（Skeffington & 
Wilson, 1988； Gundersen et al., 1998）。例えば、窒素負
荷量が同程度の生態系でも、気温や土壌タイプなどの環
境条件が異なれば、植物の生長限界や有機物の分解速度
なども異なる。負荷される窒素量の増加により、早く植
物生長量の上限に達した場合には、土壌中の窒素割合が
増加し始め、窒素の無機化が卓越すると考えられる。そ
の場合にも、土壌中での有機物分解が十分に進んでいる
場合には、速やかに無機化ステージへと移ると考えられ
るが、土壌のC/N比が高い場合には、微生物による窒素
の有機化が進行した後に土壌中の窒素無機化が卓越し始
めるという段階を経た推移が考えられる。
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　1980年代後半から、NITREXに代表されるような生態
系を対象とした窒素飽和メカニズム解明のための実験的
アプローチが行われてきた。窒素負荷量が異なるヨー
ロッパの針葉樹林を対象に、窒素の添加または除去によ
り窒素負荷量を変化させ、生態系の反応を調査した。し
かし、窒素負荷量の変化が硝酸の流出量などへ及ぼす影
響については、生態系間で異なっており、（Wright et al., 
1995）、植物、土壌、土壌微生物など、様々な要素が相互
に関係し合う生態系の物質循環において、負荷された窒
素がその影響を顕在化させるのに、少なからぬ年月が必
要であることもその一因となっている（Aber et al., 
1989）。また、統一的な実験手法を採用しても、調査地
点間で異なる、窒素以外の環境要因の影響を受け、共通
した結果が得られない場合もある。更に、その場所にお
ける典型的な物質循環は、土壌タイプや植生タイプ、気
候といった広域的な要因に規制される部分もあれば、尾
根部や谷部などの立地条件に由来する局所的な環境条件
の違いや、林齢などに左右される部分もある。このよう
に、物質循環に関わる要因は多岐にわたることが、実験
の結果や解釈を複雑にしていると考えられる。
　日本でも、都市化や農業の集約化にともなう大気汚染
の影響を受け、窒素負荷量の大きい都市近郊の森林で
は、渓流水などへの窒素の流出量の増加が報告されつつ
ある（Ohrui & Mitchell, 1997； Yoh et al., 2001； 伊藤ら，
2004）。Ohruiら（1997）は、群馬県の森林流域を対象に
した調査で、林齢の違いが生態系からの窒素アウトプッ
ト量に影響を与えることを明らかにした。窒素負荷量が
大きいサイトでは、樹木生長による窒素蓄積量の増加が
比較的小さい、幼齢林や成熟林で、土壌からの硝酸態窒
素の流出量が大きく、負荷量とほぼ同量の流出があるこ
とを示した。楊ら（2004）は、表層土壌のC/N比と土壌
水の硝酸イオン濃度との間に、また、硝酸イオン濃度と
N2O放出量の間にそれぞれ正の相関があることを示して
おり、流域スケールでの地形や気象要因の変化に依存し
た窒素流出特性を明らかにした。しかし、多くのこれら
国内で報告される窒素飽和現象は、都市近郊林が中心で
あり、郊外林や、奥山などでの調査データはまだ少な
い。また、急峻な地形や湿潤な気候など、日本の森林に
特徴的な要因が、窒素負荷量の増加に対してどのように
影響するのかについての検討も必要である。
3　本研究の目的と構成
　本研究では、日本の森林における窒素負荷量および窒
素循環メカニズムの現状を明らかにし、大気由来の窒素
負荷量の増加が、森林の窒素循環メカニズムおよび環境
への窒素流出量におよぼす影響を解明するために、以下
のような構成で研究を行った。
　まず始めに、生態系への窒素インプット量を把握する
ために、降水および林内降水の硝酸、アンモニウムイオ
ンフラックスの測定を実施した。更に、土壌－植物系の
窒素動態の指標として、有機物層（A 0層）および鉱質土
壌層における降水浸透にともなう各イオンのフラックス
を測定した。対象とした6つの森林生態系のイオンフ
ラックスの比較から、各生態系の窒素負荷量と生態系内
の無機態窒素（硝酸、アンモニウムイオン）動態との関
係を議論した（Ⅱ章）。
　次に、窒素負荷量の違いが、生態系内の窒素動態メカ
ニズムに与える影響を明らかにするために、林床に負荷
される窒素量を人為的に変化させる、窒素添加・除去実
験を実施した。窒素負荷量の大きい茨城の樹林地を対象
に、イオン交換樹脂による硝酸、アンモニウムイオンな
どの除去および硝酸アンモニウムの添加により、窒素負
荷量を増減させた。処理期間2年の土壌各層からの硝酸、
アンモニウムイオンフラックスを基に、系外からの窒素
負荷量の変化が、土壌－植物系内の無機態窒素動態に及
ぼす影響について議論した（Ⅲ章）。
　本研究では、生態系からの窒素放出経路の一つとし
て、N2Oに注目した。国内での報告データが少ない林床
からのN2O放出について、各調査林でのN2O放出パター
ンを明らかにした。更に、N2O放出量と窒素負荷量との
関係を明らかにするために、窒素添加処によるN2O放出
量への影響を調査した。更に、地点調査で得られた結果
の一般性を検証するために、N2O放出量の広域測定調査
を実施した（Ⅳ章）。
　生態系内の無機態窒素（硝酸、アンモニウムイオン）
動態には、外部からの大気由来の窒素負荷量に加えて、
系内の内部循環量の影響が大きいと考えられるため、リ
ターフォールインプット量測定による内部循環窒素量の
評価を行った。更に、既存の研究結果を基に、樹種や林
齢による窒素循環特性の違いや、窒素負荷への応答につ
いて議論した（Ⅴ章）。
　最後に、森林の窒素循環調査の結果を基に、植生タイ
プによって異なる森林の窒素動態特性について議論し
た。ヨーロッパデータ（NITREX）と合わせて、林内降
水による窒素負荷およびリターフォール窒素量をイン
プットの指標とし、土壌層からの窒素流出および林床か
らのN2O放出量の推定方法を検討した（Ⅵ章）。
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Ⅱ　森林における水移動にともなうイオンの移動
1　背景・目的
　森林生態系では、窒素などの養分の多くは、土壌と植
物の間で、有機化や無機化過程を経ながら循環してい
る。このような内部循環プロセスは、生態系全体の物質
循環の主要な部分となっている。有機物の無機化によっ
て生じた無機態窒素は、土壌中で、植物（根）による吸
収や微生物による同化などにより再び有機化され生態系
に保持されるが、一部は土壌水に溶けて移動する。最終
的に溶脱として系外に出ていく窒素量は、多くの場合、
降水によるインプット量よりも少ないことが報告されて
きた（堤, 1985）。ところが、近年、渓流水で高い硝酸イ
オン濃度が観測されるなど、森林からの窒素流出が国内
外で問題となっている（Ohrui & Mitchell, 1997； 楊ら, 
2004； Grennfelt & Hultberg, 1986； Matson et al., 2002）。
このような窒素飽和現象は、土壌や植生に保持できる量
を上回る窒素が、降水などにより負荷されることで生
じ、土壌中で窒素の無機化が卓越することによって、主
に硝酸イオンの系外流出として現れるといわれている
（Aber et al., 1989）。国内でも、市街地の拡大や農業の集
約化に伴い、窒素負荷量が慢性的に高い地域が増加して
いると予想され、窒素濃度が高い降水は、生態系の内部循
環を始めとする物質循環プロセスに様々な影響を及ぼす
と考えられる。
　そこで本章では、森林における降水および浸透水によ
る無機態窒素等の動態を評価する。まず、林外降水およ
び林内降水による、硝酸、アンモニウムイオンのフラッ
クスを測定し、生態系への窒素インプット量を評価す
る。有機物（A 0）層および鉱質土壌層の浸透水による同
イオンフラックスは、土壌各層における正味の有機化ま
たは無機化を評価する指標とする。また、土壌層50（ま
たは100） cmより下方への、硝酸、アンモニウムイオン
フラックスは、生態系からの流出として扱う。窒素負荷
量の異なる、関東周辺の6つの森林を対象にした調査結
果を基に、窒素負荷量と土壌内部での窒素動態、窒素の
流出量の関係を検討する。更に、気候条件や植生の異な
る生態系における、土壌表層のイオンフラックスの季節
変化パターンに着目し、有機物の分解にともなう無機態
窒素の出現特性を比較、検討する。
2　調査地および方法
　⑴　調査地概要
　調査は、関東周辺の3地域で実施した。茨城県つくば
市の観音台および石岡市の八郷、栃木県日光市奥日光の
弓張峠および前白根、そして長野県安曇村（現、松本市）
乗鞍岳を調査地に選定した（図1、表1）。茨城の観音台
調査地（IK）は、独立行政法人 農業環境技術研究所の敷
地内にあるアカマツ平地林（標高20m）であり、周辺に
は農地や民家があり、国道や高速道路が近くを通ってい
る。八郷調査地（IY）は、筑波山（標高876m）の北東
4kmに位置し、眼下の八郷では農業や畜産が盛んに行わ
れている。また、奥日光調査地および乗鞍調査地は山岳
地帯であり、国立公園に指定されている地域である。奥
日光では、前白根山尾根に近く風衝地にある林（NM）と、
弓張峠と外山沢の間に広がる平坦な林（NY）とで調査を
実施した。乗鞍では、乗鞍岳東斜面の中腹で、比較的平
坦なシラカンバ林（SD）とシラビソ林（SC）を調査地に
選定した。
　なお、奥日光および乗鞍の調査地は、環境省地球環境
総合推進費のプロジェクト研究の共通サイトとして設置
されたもので、プロジェクトの一部として調査研究を
行った。
　⑵　土壌調査
　各調査地における、土壌の化学性を比較するために土壌
調査を行った。鉱質土壌の採取は、観音台で1997年7月、
八 郷 で は1997年8月 に、0－10 cm、10－20 cm、20－
35 cm、35－50 cmの深さ別に行った。乗鞍では、2002年
9月に、A 0層直下0－5 cm 、5－10 cm 、10－20 cm および
20－50（45） cmの深さ別に採取した。採取土壌は2mmの
篩にかけた後、pH（H2O）を測定した（土壌環境分析法編
集委員会, 1997）。また、観音台、八郷および乗鞍について
は、交換性アニオンの測定を行った。測定では、生土（約
1g）を0.01 Mの水酸化ナトリウム溶液（約50 g）で30分
間振とうした後、イオンクロマトグラフィ（Dionex DX500）
で濾液のアニオン濃度を測定し、乾土あたりに換算した
（亀和田, 1994）。また、105 ℃で48時間乾燥させた後に、
土壌の炭素および窒素含有率を測定した。A 0層は約30 cm2
を採取し、105 ℃で48時間乾燥させ、粉砕後に炭素および
窒素含有率を測定した。全窒素および全炭素の測定には、
元素分析装置（FLASH EA ThermoQuest、Italy）を用い
た。日光については、2001年9月に、森林総合研究所が土
壌層位ごとの採取および分析を行っており、この値を比較
に用いた。植物試料の分析は、㈱パリノサーベイによる測
定値（CNコーダー、Yanako Ltd. MT600）を使用した。
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図1　 調査地周辺地図 
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　⑶　溶液の採取・分析
　　1　林外降水および林内降水
　各調査地における溶液採取の概要を図2に示す。まず、
林外降水と樹冠を通過した林内降水の採取を行った。林
外降水は、林内降水採取地から数百メートルの範囲内
で、上空に遮断物のない場所を選び、採取装置の設置お
よび採取を行った。乗鞍では、積雪期に調査地への入林
が困難であるため、林内降水採取地から約3 km離れた信
州大学乗鞍寮付近に、林外降水採取のための調査地：乗
鞍SUを設置し、年間を通して約2週間毎に採取を行っ
た。降水採取は、採集用漏斗（直径20 cmの漏斗の上部
に、高さ20 cmの筒部がある構造）を地上高約120 cmに
設置し、フィルター（MILLIPORE SCWPO4700、8.0μm 
またはWhatman 、GF/D、2.7μm）を通過させた降水を
ポリ瓶に捕集した。乗鞍SUでは、冬には、採取用漏斗お
よびポリ瓶に凍結防止装置を施し、雪などを溶かして採
表1　 調査地点概要 
土壌温度および降水量は調査地の測定値を示した 
Summary of site concerning the location, soil type, vegetation and weather
図2　 物質循環調査概要 
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取した。林内降水は、林内に林外降水採取装置と同様の
装置を、1地点に4か所以上ずつ設置し、約2週間毎に採
取した。積雪の多い奥日光および乗鞍（乗鞍SU以外）で
は、林内降水の採取は5月から10月末までの間で行っ
た。11月から翌春までの寒候期には、垂直に立てた塩ビ
管（直径約20 cm 、高さ120 cm）の内側にポリエチレン
袋を固定しておき、5月に溜まった雪解け水を採取し、
寒候期の林内降水負荷量の推定に用いた。採取した降水
は、現場で計量した後にサンプルを持ち帰り、pH の測
定および濾過（0.22μm）を行い、イオンクロマトグラ
フィ（Dionex DX500、U.S.A.）で、ナトリウム、カリウ
ム、カルシウム、マグネシウム、アンモニウム、塩化物、
硝酸および硫酸の各イオン濃度を測定した。
　　2　A 0層浸透水および土壌水
　直径13 cmの円形に切り取ったA 0層を、同径のブフナ
漏斗に移し入れ、漏斗内のA 0層が地表面と同じ高さにな
るように設置した（各3か所）。ブフナ漏斗を通過した水
をA 0層浸透水としてポリ瓶に捕集し（図2）、約2週間毎
に現場で計量し、サンプルを持ち帰った。
　土壌水の採取には、各深度に埋設したセラミック製の
ポーラスカップ（DIK－8390大起理化）を用いた。採水
時に、ポーラスカップのチューブに試験管と三角フラス
コを接続し、これらをポンプを使って－55から－60 cm Hg
の陰圧に吸引し、1－2日後に、試験管と三角フラスコに
溜まった土壌水を回収した。試験管で溢れた溶液が、フ
ラスコに入るように接続してあり、試験管内の溶液は空
気との接触が少ない。pH 測定には、この試験管内の溶液
を用いた。ただし、奥日光および乗鞍では、ポーラスカッ
プのチューブを直接三角フラスコにつなぎ、減圧した状
態で放置し、次のサンプル時に回収した。これらの採取
は、約2週間毎に行った。観音台および八郷の採取は、
20 cm、40 cm、60 cmおよび100 cmの4深度で反復は2
－4で行い、その他の地点では、20 cmおよび50 cmの2
深度で反復は3であった。全ての溶液サンプルは、実験
室に持ち帰った後、直ちにpH（H2O）を測定し、濾過
（0.22μm）した後に、イオンクロマトグラフィで各イオ
ン濃度を測定した。
　積雪地域（奥日光および乗鞍）における寒候期のA 0層
浸透水については、11月以降も採集器を置いたままにし
ておき、5月中旬に回収した。また、この期間中土壌水
の採取は行わなかった。
　⑷　イオンフラックス
　林外降水、林内降水、A 0層および鉱質土壌層での鉛直
方向のイオンフラックスを、採集した溶液濃度と水フ
ラックスを基に計算した。林外降水、林内降水およびA 0
層浸透水については、採取時に計量した水量から捕集期
間の水フラックスを求めた。鉱質土壌層における水フ
ラックスはShindoら（2001）の方法に従い、以下に述べ
る手順で、降水量と土壌水分の時間変化およびA 0層浸透
水量に基づいて推定した。
　１）A 0層浸透水量の日変化が、降水量の日変化に比例
すると仮定し、捕集期間（約2週間）のA 0層浸透水量
を、各日に割り振ることにより、1日毎のA 0層浸透水量
を求める。
　２）ある日（k日）の土壌層（0－20 cm）の土壌水分
量とｋ日のA 0層浸透水量の合計から翌日（k＋1日）の
土壌水分量を差し引いて、この日に土壌層から失われた
水分量（ΔW）を求める。
　３）k＋1日の土壌水分が圃場容水量よりも大きい場合
は、ΔWを全て下方への流出量とみなし、圃場容水量よ
り小さい場合は、圃場容水量に達するまでの水分減少は
流出、圃場容水量を超える減少は蒸発散によるとみな
す。
　４）20－50 cm土壌層に関しては、この層での土壌水
分量変化と3）で求めた0－20 cm土壌層からの流入量を
用いて同様の方法で流出量を求める。
　５）100 cm以下の水フラックスは、50 cm以下と同じ
と見なす。
　ただし、各調査地各層の圃場容水量としては、蒸発散
が盛んな7、8月のデータを除き、15 mm 以上の降水が
観測された翌々日の土壌水分を平均した値を用いた。土
壌水分のモニタリングは、TDRセンサ－（Campbell 
CS616）を0－20 cmおよび20－50 cm深に、それぞれ埋
設し（3か所ずつ）、1時間毎の体積含水率データをデー
タロガー（Campbell CR10X）に収集した（図2）。雨量
計（Campbell TE525など）により毎時間の降水量を計測
した。また熱電対を20 cmおよび50 cm の深さに埋設し、
地温の測定を行った。これらの自動計測は、観音台、八
郷および乗鞍SUでは通年で、奥日光弓張峠では、降水量
以外の項目は通年で測定した。奥日光弓張峠の降水およ
び前白根、乗鞍SCおよび乗鞍SDでの測定は6月から10
月末までの期間のみ実施した。
　奥日光および乗鞍については、積雪により調査が中断
したため、寒候期（11－5月）のイオンフラックスは以
下の方法で推定した。林外降水、林内降水による寒候期
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のイオンフラックスは、融雪後の5月に回収した寒候期
間のサンプルの量と濃度から求めた。A 0層浸透水につい
ては、ポリ瓶の容量が小さく、全試料を捕集できなかっ
たため、A 0層浸透水量を林内降水量と同量と見なした。
ただし、乗鞍の2003年寒候期については、採取時に林床
に残雪が10－20 cmあったため、林内降水量の90％とし
て計算した。これと5月に回収した溶液の濃度とから寒
候期のイオンフラックスを推定した。土壌水については
寒候期のイオンフラックス推定は行わなかった。
　サンプリング期間（約2週間）毎に各調査地3か所の
値を用いて、イオンフラックスを求めた。サンプル間の
差が大きい場合があったので、はずれ値の影響を受けな
い推定値を得るために、水フラックスおよびイオン濃度
の各々について、3点の平均ではなく中央値を用いた。
3　結果および考察
　⑴　各調査地の土壌
　観音台調査地の土壌は淡色黒ボク土で鉱質土壌層の
pHは5.4－6.0であった。一方、八郷調査地の土壌は花崗
岩質褐色森林土で鉱質土壌pHは4.8－5.5であった（表
2）。A 0層のC/N比は、アカマツが優占する観音台で36.9
であったのに比べ、落葉広葉樹林の八郷ではやや低く、
25.2であった。鉱質土壌層のC/N比は、観音台では、A
層で16－17、B層で13－14であるのに対し、八郷では
15－17弱であり層位間の差が小さかった。交換性硝酸イ
オンについては、観音台および八郷共に、35 cmより浅
い土壌層で濃度が高く、約1 mmol kg－1であったが、
35 cm以下になると濃度は半減した。
　奥日光前白根は、尾根直下の斜面に位置し、土壌は礫
表2　 調査地土壌の特徴 
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質未熟土と分類された。また、弓張峠は、外山沢河畔の
平坦な低位段丘に位置し、土地分類図（経済企画庁総合
開発局, 1974）によると褐色森林土と湿性ポドゾルの境
界に位置する。鉱質土壌pHはいずれの地点も4.5－5.7の
範囲であった。鉱質土壌のC/N比は、弓張峠で12.8－10
と低く、調査地の中で最も低かった。
　乗鞍の両調査地は、土地分類図では湿性褐色森林土と
分類される。鉱質土壌のpHは、針葉樹林（乗鞍SC）で
低く、特に表層付近で3.7－3.9と低かった。A 0層のC/N
比は、落葉広葉樹林（乗鞍SD）で21と針葉樹林に比べ
て低かったが、落葉広葉樹のリターフォールの方が針葉
樹に比べて窒素含有率が高い場合が多く、他の調査地で
も共通にみられる傾向である。鉱質土壌のC/N比は、乗
鞍SDで15－17、乗鞍SCで18－22であった。乗鞍と観
音台および八郷の土壌で、窒素に関する項目を比較する
と、鉱質土壌各層の全窒素含有率は、乗鞍の方がやや高
い傾向にあったが、単位土壌重当たりの交換性硝酸イオ
ン量を比較すると、乗鞍で観音台および八郷の1－5割
程度であった（表2）。また、乗鞍では観音台および八郷
に比べて炭素含有率が高かった。これらのことから、乗
鞍では、土壌中に有機態で存在する窒素が多く、無機態
窒素が少ないことが示された。
　⑵　各調査地のイオンフラックスの特徴
　森林の物質循環は、植物生産や分解をコントロールす
る気候条件に影響を受ける。一般に、冬でも暖かい亜熱
帯林では、植物の生育は旺盛で生育期間が長いこと、ま
た、マメ科植物や窒素固定細菌により窒素固定も活発で
あることなどから、生産される有機物量は多い。しかし、
微生物による分解速度も大きいため、土壌中の窒素など
の蓄積量は少ない。また、多雨によりもたらされる窒素は
他の地域に比べて大きいが、一方で養分の溶脱が起こり
やすい。暖温帯では、四季が物質循環に影響を及ぼし、
土壌も発達し、土壌や樹木への有機物としての窒素蓄積
量が大きくなる。冷温帯では、一斉落葉などの季節影響
が更に顕著になり、夏の生長期と冬の休止期の区別が明
確になる。亜寒帯では、低温や積雪などにより生育期間が
短く、温度が生長の制限要因となり、窒素の循環量は小さ
い（堤, 1987）。このように、気候条件による窒素循環の
特徴があることを念頭に置き、大気由来の窒素負荷が、
生態系の窒素循環に与える影響を検討する必要がある。
　本研究の調査地である、観音台および八郷は暖温帯
に、奥日光および乗鞍は冷温帯から亜寒帯に区分され
る。
　　1　観音台および八郷
　観音台および八郷では、夏および冬季に降水量が少な
く、梅雨と秋に前線や台風の影響で降水量が多くなる
（図3. a）。降水による窒素負荷量については、降水量の
変化とほぼ同様の傾向を示した（図3. a、b）。
　観音台の林外降水では、アンモニウムイオンが硝酸イ
オンに比べてやや多め、林内降水ではアンモニウムイオ
ンと硝酸イオンがほぼ同じ割合で推移したが、両イオン
フラックスの合計は、林内降水で林外降水の1.5倍で
あった（表3、図9）。アンモニウムイオンと硝酸イオン
の季節推移をみると、秋から春先までは、林内降水によ
るフラックスの方が大きいが、5月から7月にかけて、林
外降水によるフラックスと林内降水によるフラックス
が、ほぼ同じか逆転するケースがあった（図3. b）。ま
た、A 0層浸透水は、林内降水によるフラックスに比べ、
アンモニウムイオンで約1.5倍、硝酸イオンで4倍弱ま
で増加していた（表3）。A 0層での硝酸、アンモニウムイ
オンフラックスの増加は、5－10月の多降水月に顕著で
あった（図3. b）。このように、A 0層浸透水の硝酸イオン
フラックスが林内降水の約4倍から20倍強までに増加
したのは、暖候期の降雨の多い時期に、有機物の分解に
伴い、窒素の無機化および硝化が盛んに起こったためと
考えられる。硝酸、アンモニウムイオンの年間フラック
スは、林外降水で18.9 kg N ha－1 yr－1であり、林内降水で
28.7 kg N ha－1 yr－1と約1.5倍に増加し、A 0層浸透水で
は、74.4 kg N ha－1 yr－1と林内降水の約2.6倍であった。
A 0層浸透水のうち72％は硝酸態であった（表3、図3. c、
9）。八郷では、林外降水でアンモニウムイオンが硝酸イ
オンの約2倍であったが、林内降水では、両イオンはほ
ぼ同量となった。両イオンフラックスの合計は、林外降
水、林内降水でそれぞれ14.8 および12.4 kg N ha－1 yr－1
であった。A 0層浸透水中の無機態窒素は、31.8 kg N ha－
1 yr－1であり、そのうち硝酸イオンが83％を占めた（表
3、図4. b、9）。A 0層浸透水では、アンモニウムイオンは
林内降水フラックスとほぼ同量であったのに比べ、硝酸
イオンはほとんどの月で、2－20倍に増加した。特に9月
（ただし、2001年は8月）に、硝酸イオンフラックスの
増加が顕著であった。
　50 cm鉱質土壌層では、観音台で、アンモニウムイオ
ンがA 0層浸透水の12％以下に、また硝酸イオンは20％
以下に減少した（図9）。一方、八郷では、アンモニウム
イオンは観音台と同様に減少したが、硝酸イオンは、
50 cmでは、A 0層浸透水の60％以上に相当する量のフ
ラックスがみられ、100 cmで20％相当にまで減少し
13大浦：大気由来の窒素負荷が森林生態系の窒素循環およびN2O放出に与える影響
図3　 気温および降水量の季節変化（a）および観音台における林内降水、林外降水、A 0層浸透
水による月ごとの硝酸、アンモニウムイオンフラックス（b、c） 
Meteorological data （a） and monthly nitrogen ion fluxes in rain fall, throughfall and A 0 layer 
percolation （b, c） at Kannondai
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表3　 観音台および八郷における主なイオンフラックス 
ただし、観音台の林外降水、林内降水およびA 0層浸透水は、2000年1月から2002年12月までの3年間、観音台
土壌水および八郷については、2000年1月から2001年12月までの2年間の採取データを用いた。 
Ion fluxes in Kannondai and Yasato sites 
Averages of rainfall, through－ fall and A 0 layer percolation in Kannondai were calculated with data during January, 
2000 to December, 2002. Those of soil water in Kannonadi and of all in Yasato were calculated with data during 
January, 2000 to December, 2001.
た。このことから、八郷では、50 cm以深でも植物また
は微生物による窒素利用があると考えられた。八郷調査
地を流域の一部に含む渓流で測定した硝酸イオン濃度
は、年平均で約61μmol l－1であり、アンモニウムイオン
と合わせると68μmol l－1であった。この値は、林外降水
の平均濃度71μmol l－1とほぼ同じであった。観音台で
は、林内の井戸から採取した地下水の無機態窒素が、平
均で22μmol l－1であり、林外降水の134μmol l－1に比べ
16％程度に濃度が低下した。
　　2　奥日光
　年間フラックスの計算には、2000年11月から2001年
10月までのデータを用いた。年間降水量は1700 mm前後
であり、林外降水による窒素負荷量は、前白根で7.4 kg 
ha－1 yr－1、弓張峠で19.3 kg ha－1 yr－1であった。
　前白根では、林外降水に比べ林内降水で窒素負荷が増
加した（表4、図10）。これは、夏季にみられたアンモニ
ウムイオンフラックスの増加が原因であり、8月には林
内降水で、林外降水の約5倍のフラックスがあった（図
5. b）。弓張峠では、年間値では、林外降水に比べ林内降
水で窒素フラックスは減少していたが、8月を例に取る
と、アンモニウムイオンは減少したが、硝酸イオンは増
加しており、季節や成分ごとの違いがみられた。
　また、A 0層浸透水によるアンモニウムイオンのフラッ
クスは、いずれの時期も小さく、無機化により生じたア
ンモニウムイオンは、植物や微生物により硝化や有機化
に利用されたと考えられる。A 0層浸透水の硝酸イオンフ
ラックスは、弓張峠で6月に特に大きかった（図5、6）。
林外降水による無機態窒素（硝酸、アンモニウムイオン）
インプットが大きかったこの時期に、植物などに利用さ
れなかった無機態窒素が、硝化され、下層へ移動したと
考えられる。その他の時期には、硝酸、アンモニウムイ
オンフラックスは比較的小さかった。すなわち、A 0層お
よび鉱質土壌における、硝酸、アンモニウムイオンフ
ラックは両地点ともに小さく、無機態窒素は、速やかに
有機物に取り込まれることが示唆された。
　5月中旬に回収した林内降水およびA 0層浸透水から推
定すると、寒候期（10月下旬から5月中旬）の水フラッ
クスは、前白根で、年間値の約47％に相当する（表4）。
この期間の林内降水による、アンモニウムイオンフラッ
クスが約2.7 kg N ha－1（20 mmol m－2）、硝酸イオンフ
ラックスが1.4 kg N ha－1（10 mmol m－2）と推定され、そ
れぞれ年間値の、24％および60％であった。A 0層浸透水
によるフラックスは、アンモニウムイオンで約6.8 kg N 
ha－1（50 mmol m－2）、硝酸イオンが6 kg N ha－1（42 mmol 
m－2）と推定され、それぞれ年間値の、78％および67％
と高い割合を占めた。また、弓張峠における寒候期の水
フラックスは、年間値の約30％であり、林内降水による
アンモニウムイオンフラックスが0.4 kg N ha－1（3 mmol 
m－2）、硝酸イオンが0.3 kg N ha－1（2 mmol m－2）と推定
され、それぞれ年間値の5％および6％であった。A 0層浸
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図4　 八郷における林外降水、林内降水、A 0層浸透水による月毎の硝酸、アンモニウムイオンフ
ラックス 
Monthly nitrogen ion fluxes in rain fall, throughfall and A 0 layer percolation at Yasato
表4　 奥日光調査地における主なイオンフラックス 
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表5　 乗鞍調査地における主なイオンフラックス 
Ion fluxes in Norikura sites
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図5　 奥日光前白根における林内降水、林外降水、A 0層浸透水による硝酸、アンモニウムイオンフラッ
クス 
Monthly nitrogen ion fluxes in rain fall, throughfall and A 0 layer percolation at Maeshirane
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透水によるフラックスは、アンモニウムイオンで0.6 kg 
N ha－1（4 mmol m－2）、硝酸イオンが7.1 kg N（50 mmol 
m－2）と推定され、それぞれ年間値の20％および57％と
なった。これらの結果から、寒候期には、林内降水では、
前白根の硝酸イオンフラックスが大きかった以外は、暖
候期に比べて、硝酸、アンモニウムイオン濃度は低くフ
ラックスも小さかった。しかし、A 0層浸透水について
は、前白根のアンモニウムイオンと硝酸イオンおよび弓
張峠の硝酸イオンについて、寒候期に年間フラックス量
の57－78％という大きいフラックスがあることが明ら
かになった。
　　3　乗鞍
　2002年9月から2004年10月まで断続的に調査を実施
した。林外降水については、調査地から約3 km離れた乗
鞍寮近辺（SU）で通年測定を行った。その結果、林外降
水による窒素負荷量は2年間の平均で4.3 kg N ha－1
（31 mmol m－2）であった。これは同じ山岳地帯の奥日光
調査地と比べても、低い値であった。針葉樹林の乗鞍SC
では、林内降水で窒素成分の減少がみられ、硝酸イオン
で0.1－0.5倍と、寒候期、暖候期ともに窒素成分が減少
していた（表5）。一方、落葉広葉樹林の乗鞍SDでは、
硝酸イオンは、林内降水で、暖候期には0.2－0.5倍と減
少したが、寒候期には林外降水とほぼ同じであった。ア
ンモニウムイオンについては、沈着量の年変動が大き
く、林内降水における減少もばらつきが大きかった。一
方、カリウムイオンは、林内降水で林外降水に比べて4
－6倍に増加した。A 0層浸透水によるイオンフラックス
では、2林分で異なる特徴が捉えられた。乗鞍SCでは、
アンモニウムイオンのフラックスが暖候期、寒候期いず
れでも大きく、年間で約25 kg N ha-1（180 mmol m－2）で
あった（表5）。硝酸イオンフラックスは、林内降水に比
べて小さく、変動も小さかった。一方、乗鞍SDでは、
A 0層浸透水におけるアンモニウムイオンのフラックス
は、年による変動が大きく、傾向は一定ではなかった
が、林内降水とほぼ同じか、2倍程度に増加した。硝酸
イオンについては、乗鞍SC同様に、低い値で安定してい
た。一方、乗鞍SCでは、A 0層でアンモニウムイオンフ
ラックスが大きいという特徴がみられた。鉱質土壌層に
移動すると、無機態窒素のフラックスは減少し、根域以
下（50 cm）では、アンモニウムイオン、硝酸イオンの
フラックスは非常に小さくなった。奥日光と同様に多雪
地域である乗鞍では、窒素負荷量は少ないが、積雪や融
雪、気温などの気象要因による物質循環の支配が大きい
ため、積雪山岳地域特有の物質循環特性を持っているこ
とが明らかになった。具体的には、融雪期のイオンフ
ラックスの増加などが挙げられる。乗鞍SCでは、A 0層
浸透水で年間値の50－80％、乗鞍SDで70－80％が寒冷
期に移動した。
　⑶　林外降水と林内降水
　林内降水は、樹冠に付着した乾性沈着を洗脱する効果
により、各イオン成分が増加すると考えられるが、葉面
からの吸収や溶脱が加味されるため、成分によっては、
増加が増幅されたり、逆に減少したりする場合がある。
我々の調査でも、茨城のアカマツ林では、アンモニウム
イオン、硝酸イオンともに、林内降水で約2倍に増加し
たが、落葉広葉樹林では、硝酸イオンは増加し、アンモ
ニウムイオンがやや減少し、合計で、ほぼ林外降水と同
量の窒素フラックスとなった（表3、図9）。季節的な特
徴も顕著であり、両地点とも5－7月に、アンモニウムイ
オンおよび硝酸イオンのフラックスが、林内降水で減少
していた。葉が展開する初夏に、窒素の葉面吸収が大き
くなることが原因と考えられる。奥日光弓張峠では、暖
候期に、林外降水のアンモニウムイオンフラックスが約
16.5 kg N ha－1（120 mmol m－2）と大きいのが特徴的で
あった。林内降水で、アンモニウムイオンフラックスは
約半分に減少したが、硝酸イオンについては、逆に林内
降水で3.4 kg N ha－1（24 mmol m－2）増加した。この理由
としては、乾性沈着による増加が考えられる。同じ暖候
期の林内降水で、カリウムイオンが100 mmol m－2増加
しており、弓張峠では、暖候期に樹冠を介した物質移動
が大きいことが示された。標高の高い前白根では、暖候
期に、林外降水によるアンモニウムイオンの負荷が
3.2 kg N ha－1（23 mmol m－2）であり、林内降水で約3倍
に増加した。この林内降水での増加の理由については分
かっていない。一方、硝酸イオンは林内降水で減少して
おり、成分による違いが顕著であった。奥日光一帯では、
都心から輸送される大気汚染物質の影響が指摘されてお
り（畠山, 2003）、我々の調査でも、奥日光の両地点にお
ける林内降水による窒素負荷量は、茨城の八郷とほぼ同
じレベルであった。
　同じく山岳地域である乗鞍では、奥日光に比べ窒素負
荷量は非常に少なかった。暖候期（5－10月）には、落
葉広葉樹、針葉樹のいずれも林内降水でアンモニウムイ
オンおよび硝酸イオンのフラックスが減少しており、葉
面吸収が起こっていたと考えられる。針葉樹では、寒候
期（11－5月）にも、樹冠による吸収が原因とみられる
窒素フラックスの減少がみられた。調査を行った乗鞍の
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東斜面は、大気汚染物質などの沈着が少ない地域であ
り、貧栄養な生態系で無機態窒素が速やかに植物に利用
されたと考えられる。
　以上の結果から、植物にとって光合成や生長に必要な
無機態窒素は、葉面吸収などにより積極的に取り込まれ
るが、窒素負荷量の大きい地域では、林内降水の窒素負
荷量が林外降水に比べて増加する場合があることが示さ
れた。樹冠通過による養分の変化として、アンモニウム
イオンおよび硝酸イオンの吸収とともに顕著なのは、カ
リウムイオンの溶脱であった。乗鞍の落葉広葉樹林で
は、暖候期に林外降水の6倍、寒候期に3倍弱に増加し
た。硫酸イオンは、植物による吸収や溶脱に関与しない
ため、ナトリウムイオンと共に乾性沈着量の指標として
使われる成分である。硫酸イオンは、樹冠通過により、
観音台および八郷では、それぞれ50％および25％の増
加がみられた。奥日光では、暖候期で両地点共に約10％
増加した。乗鞍では、暖候期に落葉広葉樹林で、50－
100％の増加がみられたが、針葉樹林では約10％の減少
傾向があるなど、樹種による変異が大きかった。
　⑷　A 0層浸透水の季節変化
　A 0層浸透水の硝酸、アンモニウムイオンフラックス
は、林内降水のフラックスの影響を受けると予想され
る。そこで、降水量、林外降水、林内降水およびA 0層浸
透水の硝酸、アンモニウムイオンフラックスの月ごとの
変化を調査地毎に比較した（図3～8）。観音台では、林
内降水量と林内降水の硝酸、アンモニウムイオンフラッ
クスとの間に、正の相関がみられ（r = 0.67）、降水量が
両イオンのフラックスに大きく寄与することが示され
た。一方、A 0層浸透水の硝酸、アンモニウムイオンフ
ラックスについても、年間を通して林内降水量との正の
相関がみられたが、9月のフラックスが非常に大きく、
年によっては、5月から7月の間にもやや大きなピーク
がみられる場合もあった。すなわち、A 0層浸透水の硝
酸、アンモニウムイオンフラックスは、降水量以外に、
季節的な要因の影響を受けていることが示唆された。ま
た、A 0層浸透水の硝酸、アンモニウムイオンフラックス
は、年間を通して林内降水のフラックスよりも大きく、
A 0層で吸収される量よりA 0層から供給される量が大き
いことが示された（図3. c）。八郷でも、観音台同様に、
5月から9月にかけてA 0層浸透水の硝酸、アンモニウム
イオンフラックスが大きくなり（図4. a）、その8割以上
を硝酸イオンが占めた。観音台と八郷では、針葉樹林と
広葉樹林という植生の違いはあったが、ほぼ同じ気候条
件の下、降水量が多い時にA 0層浸透水の硝酸イオンフ
ラックスが大きくなるという類似した傾向がみられた。
初夏から秋にかけて現れるA 0層浸透水の硝酸イオンフ
ラックスのピークは、温暖な気候の下で、微生物による
有機物分解にともない、窒素の無機化と硝化が促進され
たことが原因と考えられた。奥日光では、データが1年
分と少ないが、前白根では林外降水および林内降水の硝
酸、アンモニウムイオンフラックスに比べ、A 0層浸透水
の硝酸、アンモニウムイオンフラックスは、暖候期に減
少したが、寒候期に増加し、年間では林内降水硝酸、ア
ンモニウムイオンフラックスの約1.3倍弱となった（表
3）。弓張峠でも同様に、年間で1.2倍に増加した（表3）。
この値は、観音台および八郷の2. 6倍に比べて小さい。
詳細をみると、前白根では、暖候期に、林内降水に比べ
アンモニウムイオンフラックスが減少しており、逆に硝
酸イオンフラックスが増加していた。すなわち、暖候期
には、A 0層で硝化が起こっていたことが示唆された。寒
候期には、アンモニウムイオンおよび硝酸イオンフラッ
クスの両方が増加していた。一方、弓張峠では、暖候期
にアンモニウムイオンフラックスが減少し、硝酸イオン
フラックスは林内降水のフラックスとほぼ同量であっ
た。以上の結果から、奥日光では、A 0層から、硝酸、ア
ンモニウムイオンの形で移動する窒素量はあまり多くな
く、大部分は寒候期（おそらく融雪期）に集中している
ことが明らかになった。有機物の分解（無機化）によっ
て生じる無機態窒素は、暖候期には、速やかに有機化な
どにより利用され、正味の無機化（および硝化）は主に
寒候期にみられることが示唆された。弓張峠では、12月
下旬から4月上旬までの間、積雪下で土壌温度は徐々に
低下し、20 cm深で最低約1℃、50 cm深で最低約2. 5℃
で、積雪期間の平均としては、20 cm深で約1.5℃、50 cm
深で約2. 5℃であった。この間、土壌の体積含水率は約
48％でほぼ一定であった。積雪下でもCO2は発生してお
り（森林総合研究所北海道支所, 2004）、有機物の分解や
窒素の無機化、硝化が起こっている可能性も大きい。4
月上旬以降は、地温の著しい上昇と共に土壌水分の変動
も大きくなる。積雪条件下の安定環境の下で有機物の無
機化および硝化により生じた硝酸イオンが蓄積されてい
た、又は、融雪期の環境変動（土壌水分、地温）時に無
機化や硝化が起こったことなどが原因として考えられ
た。
　乗鞍では、同じ積雪地域でも奥日光とは異なり、林内
降水による硝酸、アンモニウムイオンフラックスが非常
に 小 さ く、SCで 1.8 kg N ha－1（13 mmol m－2）、SDで
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図6　 奥日光弓張峠における林内降水、林外降水、A 0層浸透水による硝酸、アンモニウムイオンフラックス 
Monthly nitrogen ion fluxes in rain fall, throughfall and A 0 layer percolation at Yumihari－touge
図7　 乗鞍SCにおける林内降水、林外降水、A 0層浸透水による硝酸、アンモニウムイオンフラックス 
Monthly nitrogen ion fluxes in rain fall, throughfall and A 0 layer percolation at Norikura SC
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4.3 kg N ha－1（31 mmol m－2）であった。一方、A 0層浸透
水による硝酸、アンモニウムイオンフラックスは、林内
降水に比べて増加しており、針葉樹林のSCでは年間値で
14倍、落葉広葉樹林のSDでは2. 3倍であった。両林分
ともに、アンモニウムイオンフラックスの増加が著しく
（表4、図11）、SCでは、暖候期、寒候期共に、SDにつ
いては、寒候期にフラックスが大きくなった。硝酸イオ
ンフラックスについては、SCでは、林内降水の約半分に
減少しており、SDでは、暖候期に林内降水とほぼ同量、
寒候期には林内降水に比べやや増加がみられた。季節的
な特徴としては、SCで、6月から10月まで、降水パター
ンと相似した増減パターンを示しながら、観音台や八郷
に比べても大きいアンモニウムイオンフラックスがみら
れた。一方SDでは、SCに比べてフラックス量は小さい
が、5－6月にアンモニウムイオンフラックスがやや増加
した。硝酸イオンフラックス量については、両地点で非
常に小さく、硝化が起こり難い環境であることが示唆さ
れた。
　観音台や八郷、乗鞍SCでみられた、A 0層の硝酸また
はアンモニウムイオンのフラックスの急激な増加につい
て、環境要因との関係を吟味した。観音台および八郷で
は、9月に硝酸イオンを主とするフラックスの増加がみ
られたが（図3. b）、いずれのピークも直前に土壌水分の
著しい低下（体積含水率約30％）があった。また、乗鞍
SCでは、特に大きいアンモニウムイオンフラックスの
ピークが2003年には10月に、2004年には8月にみられ
た（図7. a）。土壌水分が最も低下した時期（2003年9月
18日、2004年8月11、15日）の次の降水を含む期間の
サンプルで、アンモニウムイオン濃度が高く、フラック
スも大きいことが明らかになった。硝酸、アンモニウム
イオンフラックスのピークは、微生物や植物による窒素
の有機化を上回る量の無機化が生じた際に現れると考え
られるが、厳しい乾燥の後の降水時にみられる増加は、
乾燥にともなう微生物の死滅や飢餓状態直後の代謝（乾
土効果）など、微生物の代謝に起因する無機化の増加が
原因である可能性が示唆された。同じ乗鞍のSDでは、
同じ時期に土壌水分の低下はSCと比べて顕著ではな
かった。
図8　 乗鞍SCにおける林内降水、林外降水、A 0層浸透水による硝酸、アンモニウムイオンフラックス 
Monthly nitrogen ion fluxes in rain fall, throughfall and A 0 layer percolation at Norikura SD
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図11　 乗鞍SCおよびSDにおける林外、林内および土壌各層の硝酸、アンモニウムイオンフラックス 
Yearly fluxes of nitrogen ionic constituents at Norikura sites
図9　 観音台および八郷における林外、林内および土壌各層の硝酸、アンモニウムイオンフラックス 
Yearly fluxes of nitrogen ionic constituents at Kannondai and Yasato
図10　 奥日光前白根および弓張峠における林外、林内および土壌各層の硝酸、アンモニウムイオンフラックス 
Yearly fluxes of nitrogen ionic constituents at Oku - nikko sites
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　　⑸　土壌水の季節変化および年変化
　観音台では、土壌水のアンモニウムイオン濃度は、各
深度で非常に低かった。乾燥のため採水量が少ないとき
には高濃度になる場合があったが、それ以外は低濃度
（観音台：5.4 ±4.5μmol l－1）で、目立った年変化はみら
れなかった。硝酸イオンについては、全体的には表層土
壌において高濃度（20 cm: ＜435μmol l－1）で、下層ほど
濃度が低下する（100 cm: ＜316μmol l－1）傾向が認めら
れたが、4年間の観測で年変化が非常に大きいことが明
らかになった。1999年6月から1年間の、各層の平均硝
酸イオン濃度は、20 cm：279μmol l－1、40－60 cm：317
μmol l－1、100 cm：37μmol l－1であったが、2年目にはそ
れぞれ、125、107、148μmol l－1と上層で低下、下層で
上昇した。3年目にはそれぞれ、13、9、194μmol l－1と
なり上層と下層との濃度が逆転した。図12に2つのプ
ロット（K2、K5） の深度別イオン濃度の推移を示す。硝
酸イオンについては、秋頃に浅い層で濃度が高くなり、
徐々に低下していくという傾向があり、濃度変化は
20 cmよりも40 cmで緩やかであった。しかし、2001年
以降、表層土壌の硝酸イオン濃度が著しく低下し、逆に
濃度が低かった下層で、硝酸イオン濃度が上昇する逆転
現象がみられるプロットもあった（図12. b）。これらの
濃度推移の経過から、上層での高濃度の硝酸イオンは、
減衰しながら徐々に下層に移動している可能性が示唆さ
れた。また、測定した他のイオンの中で、硝酸イオンと
類似した濃度変化を示したのは、カルシウムイオン
（Ca2+）とマグネシウムイオン（Mg2+）であった。硝酸
イオンとカルシウムイオンはA 0層での供給量が多く、リ
ターフォールなどの有機物分解にともなって生じると考
えられる。また硝酸イオン濃度の変化は比較的緩やかに
起こったが、これは火山灰土壌において硝酸の一部が土
壌に吸着されており、土壌水の濃度変化に対して緩衝の
役割を果たすためと考えられる。実際に観音台調査地の
土壌（2000年4月採取）では、土壌水（生土と蒸留水を
攪拌）で平均0.6 mmol kg－1 であったのに比べ水酸化ナト
リウムで抽出した場合に平均で約3倍の硝酸イオン（交
換性硝酸イオン）が検出された（麓, 未発表）。3年経過
後（2003年 11月 採 取 ） の 土 壌 で は、 土 壌 水 で
0.01 mmol kg－1、交換性では0.3 mmol kg－1と硝酸イオン
量は著しく減少していた。すなわち、土壌の硝酸イオン
量は、半年から年単位で変動し、多量の硝酸イオンが生
じた場合でも、あるスピードを持って減衰しながら下層
に移動していくと考えられる。高硝酸イオン濃度（余剰）
の原因は明らかではないが撹乱などが可能性として挙げ
られる。これらのことから、土壌（あるいは土壌水）の
硝酸イオン量（濃度）は、そこで生成された硝酸イオン
と上層から移動（通過）する硝酸イオンの両方を現して
いること、そのために硝酸イオン濃度の変化の解釈には
1年から数年の幅を持ち、上層からの移流も考慮する必
要がある。
　八郷についても、観音台と同様に硝酸イオン濃度の経
年的な低下傾向がみられた（図13）。
Ⅲ　窒素添加・除去実験
1　背景・目的
　大気由来の窒素負荷量増加が、森林に与える影響につ
いては、様々な研究が行われている（Skeffington & 
Wilson, 1988； Maston et al., 2002）。その中で、植物－土
壌系において、窒素の蓄積量や循環が変化することによ
る生態系の撹乱については、窒素飽和として整理され
（Aber et al., 1989）、将来にわたる広範囲への影響が懸念
されている。
　森林生態系での物質循環には、いくつもの過程が複雑
に作用しているため、窒素負荷の生態系影響を、実験的
に検証することは困難である。しかし、1980年代末に、
窒素負荷の生態系影響のメカニズムを解明するために、
窒素の負荷量コントロール実験：NITREXがヨーロッパ
各地で連携を取り大規模に敢行された（Wright & 
Breemen, 1995）。また、同じ時期にアメリカでも、ハー
バード林を中心に同様の生態系実験が開始された
（Magill et al., 2004）。スプレイ装置や手撒きによる窒素
成分の散布と、樹冠下に張られた屋根による雨の窒素成
分の除去により、人工的に窒素負荷量を変化させ、これ
に対する生態系の反応が調査された。一連の窒素添加・
除去実験により、窒素添加は、窒素流出を増加させ、窒
素除去により流出量は減少するという処理効果が、多く
の地点で共通した成果として得られた（Bredemeier et al., 
1998）。一方で、窒素負荷量と流出量との関係や、窒素
負荷の影響が顕在化するまでの時間経過が、林床やリ
ターフォールの化学性などにより表される、生態系の窒
素 状 況 に よ っ て 異 な る こ と も 明 ら か に な っ た
（Gundersen et al., 1998 ; Fenn et al., 1998 ； Emmet et al., 
1998）。また、植生タイプの異なる森林では、窒素負荷
への反応が大きく異なることも、長期にわたる窒素負荷
実験により示されている（Magil et al., 2004）。
　林床の化学性は、森林タイプや、有機物の分解に影響
を及ぼす気候要因や土壌の物理性などの影響を受ける
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図12　 観音台における各深度土壌水のイオン濃度推移 
a、c、e、g（K2）およびb、d、f、h（K5）はそれぞれ同じプロット。a、bは硝酸イオン、c、dはカルシウムイ
オン、e、fは硫酸イオン、g、hはアンモニウムイオン 
Change of ion concentrations in soil solution from each depth soil layer at two plots in the Kannondai site
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図13　 八郷における各深度土壌水のイオン濃度推移　 
a、c、e、g（Y2）およびb、d、f、h（Y5）はそれぞれ同じプロットa、bは硝酸イオン、c、dはカルシウムイオ
ン、e、fは硫酸イオン、g、hはアンモニウムイオン 
Change of ion concentrations in soil solution from each depth soil layer at two plots in the Yasato site
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（堤, 1989）。そこで、ヨーロッパや北アメリカとは気候
や土壌条件などが異なる日本において、窒素負荷量の制
御実験を実施した。窒素負荷量の比較的大きな針葉樹林
および広葉樹林を対象とした、2年間の窒素添加および
除去の処理実験では、A 0層および鉱質土壌層における、
無機態窒素のフラックスを調査し、有機物分解による無
機化窒素と負荷窒素の関係について検討する。
2　調査地および方法
　⑴　調査地および窒素添加・除去方法
　調査は茨城県つくば市観音台のアカマツ林（淡色黒ボ
ク土：Andisol）および同じく茨城県八郷町の落葉広葉樹
林（花崗岩質褐色森林土：Cambisol）を対象とした。地
点の詳細（図1）および、各地点の林外降水および林内
降水の採取・測定方法については、Ⅱ章と同様に行っ
た。各地点に、以下の方法により、窒素除去区、窒素添
加区および対象区を設けた（図14）。
　窒素除去区では、イオン交換樹脂により、林内降水の
イオン成分を一旦除去し、除去した窒素以外の主な塩基
性イオン成分を散布により戻すことで、結果的に窒素成
分および硫酸イオンを除去するという方法を用いた。
50 cm×100 cmの透明アクリル製の漏斗状屋根を、地表
から約120 cmの高さに設置した。ビニール製の風雨よけ
を施し、屋根の下に降水が直接入らないようにした。漏斗
状屋根で捕集した降水は、ステンレスネット、グラスウー
ル、メンブレンフィルタ （ーMILLIPORE SCWPO4700、
8.0μm）を通過した後に、イオン交換樹脂（Bio－Rad AG1
－X8、AG500W－X8、各25 ml）を充填した2つのカラム
を通過し、散布チューブから散布される仕組みとなって
いる（図15）（Shindo et al., 2001）。このシステムによる
各イオンの除去効果を確認するために、林内2か所に設
置した25 cm四方の漏斗に、除去装置と同様のイオン交
換樹脂充填カラムを接続し、通過水を捕集し、各イオン
量の除去率を測定した。除去区では、イオン交換樹脂に
より全てのイオンが除去されるため、主な塩基を、KCl、
MgCl2、およびCaCl2の水溶液で漏斗下の林床に戻し
た。各塩基の量は、林内降水を基に計算し、2Lの水溶液
として2週間毎に散布した。
　窒素添加区については、林内降水の窒素成分の2倍量
を2Lの硝酸アンモニウム溶液として添加した（図14）。
ただし、2週間毎に採取する林内降水成分の測定に、時
間を要するため、林内降水回収後に行う散布では、1回
前（2週間前）のサンプル測定値に基づいて作成した溶
液を散布した。
　対象区は、漏斗状屋根を設置した区（イオン交換樹脂
は無し）と漏斗状屋根の無い区の2種類を設け、処理区の
溶液散布の際には、純水を同量散布した（2L /0.5 m2）。
　窒素除去処理は観音台で2000年1月より、八郷で2月
より開始し、2002年6月まで実施した。窒素添加処理に
ついては、両調査地で2000年5月より2002年6月まで
実施した。
図14　 窒素添加・除去実験概要 
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　⑵　A 0層浸透水、土壌水イオンフラックス
　A 0層浸透水は、次のように採取した。まず、漏斗状屋
根を設置した区では25 cm四方の角形漏斗に、その他の
区では直径13 cmのブフナ漏斗に、切り取ったA 0層を静
かに移し入れた。漏斗内のA 0層の表面が周囲の地表面と
同じ高さになるように漏斗を設置し、漏斗の下部は、浸
透水を捕集するためのポリ瓶（6 Lまたは2 L）に接続し
た（図14）。A 0層浸透水採取器の設置は、各調査地で処
理区毎に4反復（ただし、対象区は8反復）で行った。
　土壌水の採取には、各深度（20 cm、40 cm、60 cm、
100 cm）に埋設したセラミック製のポーラスカップ（DIK
－8390）を用いた。採取方法および測定については、Ⅱ
章と同様に行った。各調査地で処理区各深度で2反復（た
だし、対象区は4反復）で行った。
　A 0層浸透水については、サンプルのイオン濃度と浸透
水量からイオンフラックスを求めた。土壌水について
は、別途、降水量と土壌水分データから推定した土壌水
フラックスを用い、イオン濃度との積からイオンフラッ
クスを試算した。水フラックスの推定方法についてはⅡ
章と同様に行った。
　⑶　土壌の化学性測定
　窒素添加および除去実験の開始前（観音台：2000年4
月12日、八郷：2000年2月29日）と終了後（観音台：
2003年11月26日、八郷：2003年6月19日）に土壌採取
を行った。採取は金属製円筒（先端刃先の内径27.5 mm）
を用いて、地表面から、0－10 cm、10－20 cm、20－40 cm、 
40－60 cmの層別に採取した。同一サイト内で2か所か
ら採取し、同じ深さの土層を混ぜて分析に用いた。各土
壌層中のイオン含量は、生土1 gに対して1 gの純水を加
えて振とうし、濾過（0.22μm）後にイオンクロマトグラ
フィで各イオン濃度を測定して求めた。また、生土1gに
対し、0.01 M NaOHを50 g加えて振とうし、抽出液のイ
オン濃度を同様の方法で測定し、交換性アニオン量を求
めた（亀和田, 1994）。
図15　 降水窒素除去装置および採取システム 
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3　結果
　⑴　林内降水
　2000年6月から2002年5月までのデータを用い、各
イオンの年間フラックス（2年平均）を求めた結果を表
6に示す。林内降水による窒素負荷量は、観音台で
27.7 kg N ha－1 yr－1であり、ヨーロッパで窒素飽和の報告
がある地域に匹敵する量であった（表7）。窒素添加区で
は、 対 照 区 の3倍 強 に 相 当 す る89.0 kg N ha－1 yr－1
（6.36 mmol ha－1 yr－1）となり、除去区では1.8 kg N ha－1 
yr－1（0.13 mmol ha－1 yr－1）であった。八郷における窒素
負荷量は、対象区、添加区、除去区でそれぞれ、11.5 kg 
N ha－1 yr－1（0.82 mmol ha－1 yr－1）、37.0 kg N ha－1 yr－1
（2.64 mmol ha－1 yr－1）、1.7 kg N ha－1 yr－1（0.12 mmol ha－1 
yr－1）であり、観音台の窒素負荷量の4割強に相当した
（ただし除去区以外）。
　⑵　A 0層浸透水イオンフラックス
　観音台では、窒素添加、除去による林床への窒素負荷
量の変化は、A 0層浸透水の窒素量に影響を与えた。観音
台では、対照区に比べて、窒素添加区（対象区比約3倍
の窒素負荷）で、A 0層浸透水の硝酸、アンモニウムイオ
ンフラックスは、1年目に対象区の約2.4倍に、2年目も
2.2倍に増加した（図16. a）。一方、窒素除去区では、林
床への無機態窒素の負荷量は、対象区の1割以下と低い
にもかかわらず、A 0層浸透水は、対象区の5割前後と
なった。このことは、A 0層浸透水の無機態窒素動態に
は、林内降水による負荷窒素と、A 0層で有機物の分解等
により生成される無機態窒素の両方が影響していること
を示している。更に、マツ林である観音台では、負荷窒
素の影響が直接的にA 0層浸透水に現れたのに対し、落葉
広葉樹林の八郷では、A 0層浸透水への影響は段階的に現
れた。すなわち、1年目には、A 0層浸透水の硝酸、アン
モニウムイオンフラックスに、各処理区間で有意な差は
認められず、窒素除去区でやや大きいフラックスがみら
れた（図17）。2年目には、窒素添加区におけるA 0層浸
透水の硝酸、アンモニウムイオンフラックスは、対象区
の2.3倍に増加し、添加の影響が現れ始めたが、除去区
では、依然、対象区よりフラックスが大きかった。
　⑶　土壌水イオンフラックス
　各深度の鉱質土壌層における硝酸、アンモニウムイオ
ンフラックスは、1年目と2年目で大きく傾向が異なっ
た。観音台除去区の20 cm土壌水における硝酸イオンフ
ラックスは、1年目（2000年6月－2001年5月）に、対
照区に比べやや小さい傾向がみられた。しかし、2年目
（2001年6月－2002年5月）には、1年目に比べ、いずれ
の区においてもフラックスが激減した。40 cm以下のフ
ラックスも2年目に著しく減少した（図16）。このため、
鉱質土壌層の硝酸、アンモニウムイオンフラックスに対
する、窒素処理の影響は認められなかった。八郷につい
ても、1年目（2000年6月－2001年5月）に比べ2年目
（2001年6月－2002年5月）に、20 cmおよび40－60 cm
土壌層で土壌水の硝酸、アンモニウムイオンフラックス
が減少した（図17）。100 cm土壌からのフラックスは前
年と同程度か、やや増加している区もあった。この結果
からは、鉱質土壌層の硝酸、アンモニウムイオンフラッ
クスについては、処理の効果に比べ、何らかの要因によ
る年変動の影響が大きかったことが示唆された。
　⑷　土壌の化学性
　窒素添加・除去実験の開始前と終了時の間で、土壌の
化学性を比較した（図18. 1、18. 2）。実験前後で、濃度
が大きく変化している水溶性イオン成分は、観音台では
硝酸イオンとアンモニウムイオン、カルシウムイオンで
あった。八郷では、硝酸イオンとカルシウムイオンの濃
度低下が目立った。その他のイオン成分についても濃度
の低下傾向がみられた（図18. 1、18. 2）。これらの各イ
オン成分の濃度低下は、窒素添加または除去の処理とは
関係なく起こった。同地点で、一連の調査を始める前
（1997年）に採取した土壌データを加え、交換性アニオ
ン量の変化を比較した（図19）。硫酸イオン濃度は年変
化が比較的小さく安定しているのに比べ、硝酸イオン濃
度は深度間の高低関係も変化し、絶対値の変動も大きい
ことが示された。
4　考察　－NITREXおよびハーバード林との比較－
　⑴　インプット－アウトプット
　窒素負荷に対する、生態系の窒素保持力を評価する際
に、林内降水窒素負荷量（インプット）と流出量（アウ
トプット）とが対比される。本研究で、窒素添加・除去
実験を実施した林分では、林内降水で負荷される窒素量
に対して、土壌層（40－60 cm）から流出する窒素量は、
観音台で約30％、八郷で約110％であった。
　NITREXなどで行われた、生態系レベルの窒素添加・
除去実験の結果によると、比較的早くその影響が顕在化
したのが、流出水や土壌水の無機態窒素（DIN）であり
（Dise et al., 1998； Emmet et al., 1998）、窒素添加・除去
後1年以内に硝酸流出量の変化がみられるサイトの報告
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表6　 各調査地処理区における層別イオンフラックス 
a：観音台、b：八郷、林外降水および水フラックス（＊）はサイト内で共通の値を用いた 
Ion flux of each treatment plot at a） Kannondai and b） Yasato
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図16　 窒素除去、添加実験における林内降水および土壌各層における硝酸、アンモニウムイオンフラックス（観音台） 
a：処理開始後1年目、b：処理開始後2年目 
Fluxes of nitrate ion and ammonium ion in throughfall, A 0 layer percolation and soil water in each treatment plots at 
Kannondai. a)first year of treatment, and b)second year of treatment
表7　 主な窒素負荷実験サイトの窒素負荷レベルと生態系影響 
Summary of stand responses at NITREX and at this study
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図17　 窒素除去、添加実験における林内降水および土壌各層における硝酸、アンモニウムイオンフラックス（八郷） 
a：処理開始後1年目、b：処理開始後2年目 
Fluxes of nitrate ion and ammonium ion in throughfall, A 0 layer percolation and soil water in each treatment plots at 
Yasato. a）first year of treatment, and b）second year of treatment
図18. 1　 土壌の水溶性イオン濃度（観音台） 
a：添加処理前（2000/4/12採取）およびb：処理後（2003/11/29採取）土壌の土壌溶液（乾土：蒸留水　1：1）。 
棒グラフは左から順に、対照区、窒素添加区、除去区の、0－10 cm、10－20 cm、20－40 cm、40－60 cm土壌。 
Water solubility ion content of soil sampled in a） before treatment and b） after treatment at Kannondai
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図18. 2　 土壌の水溶性イオン濃度（八郷） 
a：添加処理前（2000/2/29採取）およびb：処理後（2003/6/19採取）土壌の土壌溶液（乾土：蒸留水　1：1）。 
棒グラフは左から、対照区、窒素添加区、除去区の、0－10 cm、10－20 cm、20－40 cm、40－60 cm土壌。 
Water solubility ion content of soil sampled in a） before treatment and b） after treatment at Yasato
図19　 交換性アニオン濃度の変化 
観音台および八郷における、各深度土壌の交換性硝酸イオン（a、c）および交換性硫酸イオン（b、d） 
調査開始時：1997年、窒素添加・除去実験開始前：2000年、および実験終了後（対照区）：2003年 
Secular distortion of soil chemistry  
Exchangeability nitrate ion in each depth of soil at a） Kannondai and c） Yasato. Exchangeability sulfuric acid ion in 
each depth of soil at c） Kannondai and d） Yasato
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もある（Gundersen et al., 1998）。しかし、処理の影響が
現れる時期や規模は一様ではなく、もともとの窒素負荷
量の多少により影響が異なる場合もある。窒素負荷量が
多い地点では、窒素除去による硝酸流出量の減少効果は
大きかった（図20）。窒素負荷量が13－18 kg N ha－1 yr－1の
中程度のサイトでは、35 kg N ha－1 yr－1の窒素添加によ
り、硝酸イオン流出量はコントロールに比べ増加した
が、負荷された窒素量の90％以上が生態系に保持された
ケースもある（表7）。本研究では、窒素添加および除去
の処理を行った結果、窒素負荷量の変化に対し、流出量
に有意な変化はみられなかった（表6、図20）。窒素負荷
量は12－29 kg N ha－1 yr－1と中程度であり、前出のケー
スと類似している。一方で、窒素負荷量は17 kg N ha－1 
yr－1とそれほど大きくないが、硝酸イオン流出が起こっ
ていたイギリスの調査地では、同量の窒素添加により硝
酸イオン流出量が約3倍に増加した（Gundersen et al., 
1998）。このように、負荷窒素量に対する流出量の反応
が異なる例は、アメリカでも報告されている。長期窒素
添加実験が行われているハーバード林（MA）では、
150 kg N ha－1 yr－1の添加の結果、針葉樹林では硝酸イオ
ン流出量が増加したが、落葉広葉樹林では処理後数年間
はほとんど変化が認められなかった（Magill et al., 
2004）。これらの結果から、窒素負荷量と硝酸流出量と
の間には、ある程度の正の相関を見出すことはできる
が、窒素流出量を窒素負荷量のみで説明するのには限界
が あ る こ と が 示 さ れ た（Gundersen et al., 1998； 
Bredemeier et al., 1998）（図20）。
　⑵　窒素状況（Nitrogen status）
　窒素負荷量と硝酸流出量との間にみられる大まかな相
関関係から大きく外れる地点について、その原因が検討
される中で、窒素状況（Nitrogen status）という指標を
使った解析がGundersenら（1998）によって報告されて
いる。“窒素状況”は主成分分析の結果得られた第一主成
分で、葉やリターフォール、植物の吸収や根の状況、林
床の有機物量や無機化、硝化などに関する約15のパラ
メータが関与している。この指標を用いると、前出の窒
素負荷量が17 kg N ha－1 yr－1であったイギリスの調査地
は、他の2サイトに比べて窒素状況が大きいという結果
となった。この背景として、かつて湿原から林地へ造成
されたという土地利用履歴があるこのサイトでは、土壌
中の有機態窒素量が多く、窒素添加により速やかに窒素
の無機化が卓越したと推測される。この他の指標とし
て、林床のC/N比が24以下で、硝酸イオン流出量が急
速に増加するという報告もある（Emmet et al., 1998）。
前述の“窒素状況”の中には多くの林床に関係するパラ
メータが含まれていることから、両指標はほぼ同様の意
味合いを持つと考えられる。後者の林床C/N比の方がよ
りシンプルな指標といえる（Gundersen et al., 1998）。林
床のC/N比は、窒素負荷量そのものの影響も受けるが、
むしろリターフォールの質やそれらの分解過程などに大
きく影響されることから、中長期的な窒素負荷量の影響
を現す指標と解釈できる。更に土地利用の履歴の影響も
含まれている（Aber et al., 1998）。
図20　 窒素の負荷量と流出量 
塗りつぶし印は無処理区の値を現し、白抜き印は処理により負荷量を変化させた結果の値を現す。ただし、線
で結んだ印は同一地域のデータである。負荷量は林内降水、流出量は、場所により流出水または浸透水（50－
100 cm深）の無機態窒素の値。 
Input and output of nitrogen 
The average of annual input and annual output of inorganic N at the NITREX sites, HF and Ibaraki sites. Closed marks 
represent control plots, open marks represent manipulated plots
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　本研究では、窒素添加の影響は、A 0層浸透水の硝酸イ
オン及びアンモニウムイオンのフラックス量の増加とし
てのみ現れた。窒素負荷量の大きいマツ林では1年目か
らその影響が現れたのに対し、窒素負荷量が約半分の落
葉広葉樹林である八郷では2年目までに明らかな増加は
認めらなかった。このように、添加窒素の影響の出方が
異なるのは、窒素負荷量の違いに基づく窒素状況の違い
に起因するのではないかと考えられた。そこで、林床の
C/N比を比べると、窒素状況が高いと考えられる観音台
で、C/N＝36.9であり、NITREXの値と比べて高かっ
た。一方の八郷では、25.2と低く、逆の結果であった。
針葉樹林のみを対象としているNITREXに対し、落葉広
葉樹林である八郷や、同じ針葉樹でも樹種が異なるアカ
マツ林を対象とした本研究では、リターフォールの質の
違いが、林床のC/N比に大きく影響したと考えられる。
また、リターフォールによる窒素量についても、観音台
で17 kg N ha－1 yr－1弱であるのに対し、八郷では約62 kg 
N ha－1 yr－1と両調査地点間で大きく異なった（Ⅴ章）。八
郷では、負荷窒素量に対し、リター分解により生成され
る無機態窒素量の割合が大きいために、実験処理による
負荷窒素量の変化に対して、A 0層浸透水の硝酸、アンモ
ニウムイオンフラックの変化が現れにくかったと考えら
れる。また、自然状態での窒素負荷量が、観音台に比べ
て小さいため、添加された窒素が、A 0層で微生物などに
よる有機化に利用された可能性も考えられる。2年目に
窒素添加区でA 0層浸透水の硝酸イオンフラックスが増
加していることから、1年目はA 0層がバッファーとして
機能したと解釈することができる。しかし、リター
フォール量の年変化や場所による偏りなども、A 0層浸透
水の硝酸、アンモニウムイオンフラックスに大きく影響
すると考えられるため、2年間の調査結果では、これら
の可能性について検証することは難しい。
　⑶　植生の影響
　NITREXの中で最も窒素状況が低いスウェーデンのサ
イトで、添加された硝酸アンモニウムが、表層付近での
速い水の流れと共に硝酸イオンとして流出することが明
らかになった（Moldan et al., 1995）。添加された窒素は、
微生物や植物による利用を経て流出すると考えられてい
たが、地形や土壌タイプによる水移動特性によって生じ
る停滞時間の短さや、低温による生物活性の低さが原因
となって、窒素状況が低くても、硝酸イオン流出が起こ
るケースがあることが示された（Moldan et al., 1995）。
しかし、この場合の表面流出による窒素流出量は、添加
窒素量に比べて非常に小さく、インプットの2％以下で
あった。
　Fennら（1998）は北アメリカにおける窒素負荷と森林
の窒素飽和研究をレビューし、窒素飽和の起こる様々な
条件を吟味した。窒素飽和が成熟した森林で起きやすい
こと（窒素の蓄積量が多く、蓄積増加速度が小さい）、ま
た標高の高い森林では起きやすいこと（植物による吸収
量が少ない）を示した。更に窒素保持量の小さい生態系
の特徴として、植物の生育期間が短いこと、土壌や地形
条件などにより水と土壌の接触時間が短いことなどを挙
げている。この様に、各サイトがどのような生態的特徴
を持つのかを判断することは、窒素負荷と窒素飽和の状
況との関係を解釈する際の重要な情報となる。
　⑷　添加窒素の行方
　我々が調査した、針葉樹林および落葉広葉樹林では、
鉱質土壌の無機態窒素動態に対する、窒素処理の影響は
認められなかった。この原因として、添加された窒素が、
土壌中で微生物や植物に取り込まれることにより、有機
化されたことが挙げられる。温暖湿潤な気候をもつ本研
究の調査地では、土壌－植物系における窒素動態は、有
機物の分解や吸脱着、植物や微生物による利用など、局
所的に進行する内部循環に強く支配されており、窒素負
荷に対する許容量が大きいと考えられた。一方で、土壌
中の無機態窒素量は、経年的に変動しやすいことが明ら
かになった。Ⅱ章で述べたとおり、この調査期間に、硝
酸イオンの経年的な濃度低下が起こっていたことが分
かっている（図12. a、b）。高濃度ピークの下層への移動
により、イオン濃度の垂直分布に逆転が生じたことが、
フラックスの大きな変動の原因と考えられる。森林生態
系では、人為的撹乱の他にも、樹木の枯死によるリター
フォール量の急激な変化や、土壌層における根のリター
量の急激な増加など、様々な撹乱が起こる可能性があ
る。これらの撹乱による系内の窒素動態の変動は、硝酸、
アンモニウムイオンフラックスに対し、十分大きい影響
を与えることが示唆された。Donaldら（2003）は、放牧
林において土壌の硝酸イオンおよびアンモニウムイオン
の蓄積量を継続的に測定し、季節変化が大きく、年変化
もあることを示した。観音台および八郷において、硝酸
イオンは、土壌の中で濃度変化しやすい成分であること
が明らかになった。これらのことから、土壌溶液の硝酸、
アンモニウムイオンフラックスには現れない窒素の動態
として、例えば有機態窒素の蓄積量や溶存有機態窒素
（DON）などについても中長期的な影響を調査する必要
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があると考えられる。
　ハーバード林では、数年間にわたり年間150 kg N ha－1
の窒素添加を行ったにもかかわらす、根域以下への溶存
無機体窒素（DIN）の流出量は、添加量に比べて非常に
小さかった。ここでの、DONによる流出量は、DINの
15倍程度に相当し（3－5 kg N ha－1 yr－1）、窒素添加にほ
とんど影響されずに、処理期間中ほぼ一定量であった
（Aber et al., 1998）。また、ヨーロッパの窒素添加実験で
は、DON流出（55 cm）は、0.5 kg N ha－1 yr－1と推定さ
れた。DIN（硝酸イオン）が、0.3 kg N ha－1 yr－1から3年
間の添加処理で4.2 kg N ha－1 yr－1へと増加しているのに
比べ、DONは処理による差はみられず（Gundersen, 
1998）、流出量の絶対量は異なるが、窒素添加に対する
応答がみられない点はハーバード林の結果と一致した。
　DINからDONへの変換については、微生物による比較
的ゆっくりと起こる有機化に加え、それを上回る量の有
機化を担う非生物的プロセス関する報告もある（Magill 
et al., 2004； Berntson & Aber, 2000； Davidson et al., 
2003）。15NO3－の添加後0.1日後には、硝酸イオンはほと
んど消失し、土壌有機物プール、細根、微生物体に取り
込まれている。この速い硝酸同化プロセスは、非生物的
同化プロセスの特徴である。これらの2つの同化のいず
れもが、系からの硝酸イオン流出量に関与していること
が指摘されている（Berntson & Aber, 2000）。
Ⅳ　林床からの亜酸化窒素（N2O）放出
1　背景・目的
　林床から放出する亜酸化窒素（N2O）ガスは、硝化の
副産物として、また脱窒の中間物質として、主に微生物
活動によって生成される。N2Oは大気中の濃度は低い（約
319 ppb）が、二酸化炭素（CO2）を基準とした地球温暖
化係数は310と高く、温室効果ガスとして二酸化炭素や
メタン（CH4）と並びその排出量が注視されている（IPCC 
2007）。Mosierら（1998）の試算によると、1990年代に
おける地球全体のN2O放出量約17.7 Tg N yr－1のうち、約
4割は農耕地や工業分野などからの放出であり、残りの
約6割は海洋を含む自然生態系からの放出であると見積
もられている。そのうち、自然土壌からの放出は約6 Tg 
N yr－1であり、N2O放出全体の三分の一を占める。N2O
の大気中濃度は産業革命以降著しい増加を示し、特に
1980年以降は、年に約0.26％という急激な増加が続い
ている（IPCC 2007）。Galloway ら（2004）が行ったN2O
放出量の年代変化推定によると、1860年代から放出量
が顕著に増加した領域は、農地などの人為的撹乱土壌や
人為影響のある河川や河口地域であり、人間活動にとも
なう反応性窒素の増加が、N2O放出の増加をもたらすと
捉えられている。
　日本では、農学分野で、施肥効率の観点からN2O放出
に関する研究が19世紀後半から行われており、その後
は、農地から発生する温暖化ガスの一つとして研究が進
められ現在に至っている（陽, 1990； 西尾, 1995； Akiyama 
et al., 2005）。農耕地からのN2O放出については、平均で
約1.8 kg N ha－1 yr－1、日本全体では、8.37GgN yr－1と試
算されている（農業環境技術研究所, 2003）。一方、森林
に関しては、国内でのN2O放出の寄与はあまりないとさ
れてきたが、公表されたデータは非常に少ないのが実状
である。Morishitaら（2007）の全国調査および Ouraら
（2001）の関東での測定結果によると、日本の森林での
N2O放出量は、それぞれ0.14、0.20－0.38 kg N ha－1 yr－1
と推定される。これらの値をもとに、森林からのN2O放
出量を大まかに試算すると、年間約3.3－7GgNとなる。
単位面積あたりのN2O放出量は、森林で農耕地の1割前
後と小さいが、森林面積が大きいわが国では、森林から
のN2O放出量は農耕地からの放出量にほぼ匹敵する。近
年、都市近郊林でみられる渓流水への硝酸イオンの流出
の増加は（Ohrui & Mitchell, 1997； Yoh et al., 2001； 伊
藤ら, 2004）、森林土壌における硝化または脱窒の増加を
示唆しており、これにともなうN2O放出の増加も予想さ
れる。
　本章では、森林からのN2O放出を、窒素負荷や窒素循
環と関連づけて評価することを目的に、物質循環調査を
実施した、関東周辺の6地点（Ⅱ章）において、林床か
らのN2O放出量を評価する。また、窒素添加・除去実験
において、窒素負荷量の変化がN2O放出量に与える影響
について検討する。定点調査で示された、各地点の窒素
負荷量や窒素循環パターンと林床からのN2O放出パター
ンの関係について（Oura et al., 2005）、広域での適応の
妥当性について検討する。
2　調査地および方法
　⑴　N2O放出量測定
　N2O放出の定点調査は、茨城県つくば市観音台にある
平地林（観音台：マツ林）および茨城県西南の筑波山北
東に位置する八郷（八郷：広葉樹林）で、1999年6月か
らそれぞれ2003年10月、2002年6月まで実施した。そ
の他に、栃木県奥日光の調査地（前白根、弓張峠：落葉
広葉樹林）で、2000年7月から2001年10月まで、長野
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県乗鞍岳中腹調査地（SC：針葉樹林、SD、SU：落葉広
葉樹林）で、2002年7月から2003年10月までそれぞれ
実施した。観音台および八郷は、積雪は年間数日程度で
あり、冬季は寒冷で乾燥する日が多い。奥日光および乗
鞍調査地は、11月下旬から5月頃まで積雪があり、積雪
量も2－3m以上である。各調査地の詳細についてはⅡ章
に示した。
　N2O放出量の測定には、クローズドチャンバー法を用
いた。使用したチャンバーは、直径21 cm、高さ15 cmの
円形筒型の塩ビ製チャンバーあるいは、50 cm四方、高
さ25 cmまたは40 cmの塩ビ製チャンバーで、測定前に
予め約5 cm埋設しておいた。測定時にチャンバーに気密
性のある蓋をし、マルチ針を通してチャンバー内の空気
を5 mlまたは15 mlの真空バイアル瓶に採取した。6分か
ら30分の間隔をおいて、合計4回サンプリングを行っ
た。持ち帰ったサンプルは速やかにN2O濃度測定に供し
た。N2O濃度の測定は、ECD付ガスクロマトグラフィー
（Shimazu 14B）で行った。4 mのステンレスカラムには
ポラパックQ（80/100メッシュ）を充填し、キャリアガ
スとして5％アルゴンメタンガスを27.2 ml min－1の流量
で流した。オーブンの温度は80 ℃、検出器の温度は340 
℃とした。
　検量線は、300 ppbおよび1000 ppbのN2O標準ガスを
用いて測定開始時に毎回作成した。ガスクロマトグラ
フィーへの試料ガスの挿入にはロック式シリンジを用
い、測定時とサンプリング時との気圧や気温の違いによ
るガスの混入を回避した。サンプルガスを2 mlずつ挿入
し、N2Oのピーク面積と検量線からN2O濃度を求めた。
　林床からのN2O放出量は、チャンバー内のN2O濃度の
上昇率から計算した。地表面からチャンバー上部までの
高さを各チャンバーにつき4－5か所で測定し、それら
の平均をチャンバー高とした。濃度上昇率については、
蓋をしてからの時間を横軸にN2O濃度をプロットし、4
点から求めた傾きを用いた。ただし、測定値から得られ
た濃度変化又は回帰式の有意性については、標準ガスの
繰り返し測定により得た測定誤差（標準偏差値：3.56 
ppb）を用いて、回帰係数の標準誤差を求め、t検定を行っ
た。又は、最大濃度差の有意性の検定を行った。その結
果、最も感度の低い6分間隔（0.1 mチャンバー高）の測
定において、約3μgN2O－N m－2 h－1以下の値については
誤差範囲に含まれるとみなされる（5％の棄却率）。ただ
し、測定間隔が10－30分の観音台や八郷やチャンバー
高を低くした三重での広域測定では、感度が5倍程度ま
で改善されている。
　濃度増加率：r（ppb h－1）とチャンバー高：h（m）、測定
時の温度：t（℃）を用いて式⑴により N2O フラックスを
求めた。
N2O（mg N m－2 h－1）＝1.25×h×r/1000＊273/（273+t） 
…⑴
　定点調査では、基本的に2週間毎にガスサンプリング
を実施したが、観音台および八郷における2001年4月か
ら2002年2月までの1年弱の間は測定間隔を約1か月と
した。奥日光については、㈶林業土木コンサルタンツ技
術研究所にサンプリングを依頼し、また、乗鞍について
は、信州大学理学部物質循環学科（平林氏、奈良氏、村
本氏）と共同でサンプリングを実施した。
　⑵　連続測定
　クローズドチャンバー法では、N2O放出量の時間変化
を細かく測定することが難しいため、N2O自動分析計を
用いて連続測定を行うためのシステムを構築した。この
システムは、細野ら（2008）のシステムに改良を加えた
ものである。N2O自動分析装置（日本サーモエレクトロ
ン株式会社）の構成は以下の通りである。
　 1 ） N2O自動分析計 MODEL 46C（日本サーモエレク
トロン株式会社）
　 2 ）前処理ユニット
　 3 ）加熱導管
　 4 ）サンプリングポンプ（P）
　 5 ）標準ガス（N2O）およびゼロガス（純窒素）
　 6 ）制御・記録用パソコン
　システムの概要は以下の通りである（図21）。蓋を閉
め密閉したチャンバーに、ポンプを用い一定流量（0.65 
l min－1）でバッファータンクを経由した外気を送り込
み、ほぼ同量（0.64 l min－1）のガスをチャンバーから前
処理ユニットに送り出す。前処理ユニットでは、直前に
加熱導管で温められたサンプルガスをフィルター通過さ
せ、電磁弁により各サンプルガスおよび標準ガスの流路
切り替えを行う。電子除湿器で除湿されたガスはN2O分
析計に送られ、N2O濃度が測定される。各サンプルガス
の切り替え時間および標準ガスの挿入頻度はパソコンか
ら任意に設定することができるが、安定値を得るために
1サンプル当たり7－10分の測定時間が必要となる。3
チャンバーで交互に測定を行う場合、一連のガス切り替
えスケジュール（図22）に従うと、各チャンバーで1時
間強に1回の測定が可能となる。N2ガスの値をゼロと
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し、N2O標準ガスをスパンとして検量線を作成し、サン
プルガスのN2O濃度を決定する。各チャンバーを通過し
たサンプルガスの濃度と通過前のガス（外気）との濃度
差および、ガス流量から、林床からN2O放出量を求め
る。ただし、N2Oの値は分析計周辺の温度変化の影響を
受けて変動するため、ゼロガスと標準ガスとの測定値と
内部温度の関係から補正式を作成し、測定値の温度補正
を行った。連続自動測定中は蓋を閉めたままとなるた
め、一回の測定は1－3日程度とした。なお、測定中は
チャンバー上面をシートで覆い直射日光を遮断し、チャ
ンバー内の温度上昇を防いだ。
　⑶　窒素添加処理とN2O放出
　観音台および八郷の窒素添加・除去実験区において
N2O放出量の測定を行った。窒素添加・除去実験の詳細
についてはⅢ章に示した。ここでは、溶液散布の要点の
みを記す。窒素添加区では林内降水中の窒素量の約2倍
に相当する硝酸アンモニウムを原則2週間おきに散布し
た。また、窒素除去区では、ロートに集められた降水が、
イオン交換樹脂を通過してから林床に落ちるようになっ
ている。樹脂に保持されたイオンの内、塩基については
林内降水含有相当量を塩化物水溶液として林床に撒き戻
した。この際、対象区には脱イオン水を同量散布した。
N2O放出量の測定は、密閉チャンバー法（50 cm四方、
高さ12－30 cm）で行い、ガスサンプリングは15分から
30分間隔で4回行った。定期的なサンプリングとして2
週間毎に、原則として窒素添加から7－12日後に1回測
定を行った。また、窒素添加直後のN2O放出パターンの
特徴をとらえるために、観音台において2000年11月か
ら2002年9月にかけて窒素添加直後から2－3日間の連
日測定を約20回実施した（図23）。まとまった降雨の後
にも同様の集中測定を数回実施した。
　各処理区の繰り返しチャンバー数は2であった。窒素
添加後または、まとまった降雨の直後に、土壌中のN2O
の濃度を測定した。土壌ガスサンプラー（大起理化製）
を、観音台調査地各区の各プロットに、表層から2. 5 cm
（A 0層）、10 cm、20 cm、50 cmの位置に埋設しておき、
サンプリングチューブの端から、ロック式シリンジで吸
引しガスを採取した。対象深度の土壌ガスを確実に採取
するために、チューブ内に残留するガスが十分に置き換
わる量を予め捨て、ガスの混入を防ぐことに留意した。
採取したガスは、真空バイアル瓶（5 ml）に加圧気味に
移し入れ、実験室に持ち帰った後、ECD付ガスクロマト
グラフィーでN2O濃度を測定した。
窒素添加量とN2O測定およびN2Oプロファイル測定のス
ケジュールを表8に示す。
　⑷　広域調査
　調査は、2003年から2006年の夏季（7月から9月）に
実施し、関東、紀伊、九州地方の合計10県59か所を対
象とした（図24、表9）。調査地の決定に際しては、2002
年に木平らが実施した全国渓流水調査の結果（木平ら, 
2006； 新藤ら, 2005）を参考にした。この調査は、環境
省地球環境総合推進費研究の一環で行われたもので、上
流に人為的な汚染源がない、まとまった面積の流域を持
つ渓流を選定し、沖縄と千葉を除く45都道府県、合計約
1,300か所で渓流水の採水調査を実施したものである。こ
の調査の渓流水硝酸濃度分布結果を参考に、各地方で、
硝酸イオン濃度傾斜を持つ地点が含まれるように調査流
域を選定した。流域の中で実際にガス採取を行う地点
は、林道から入りやすい平均的な斜面（中腹）を目途に、
地図（2万5千分の1）上で設定した。調査対象地が国有
林の場合は、入林許可申請を行った。また民有林等の場
合には、各地域の森林管理所または森林組合を通じて許
可を得た上で調査を実施した。
　ガスフラックスはクローズドチャンバー法（直径
21 cm、高さ15 cm、ただし、三重については直径25 cm、
高さ9 cm）で測定した。チャンバーを林床に約2 cm埋
め、蓋を閉めた後に6分間隔で4回、順次真空バイアル
瓶にガスを採取した。ただし、三重については、開始後
0分、5分、10分、20分に採取を行った。サンプルガス
は、実験室に持ち帰った後にN2OおよびCO2濃度を測定
した。N2O濃度測定およびフラックスの計算は、⑴と同
様に行った。CO2濃度は、赤外線ガス分析計（Fuji 
Electric、ZFUIDE23－55YYY、Japan）で測定した。現地
調査は、車で移動しながら実施したため、ガス採取の時
間帯は、午前8時30分から午後6時までの間となった。
環境要因として、サンプリング時の温度（地表、－2 cm、
－10 cm）および土壌の体積含水率（0－11 cm平均）を
それぞれ温度計（TC－850、LINE SEIKI、Japan）および
ポータブルTDR（TRIME－Como、IMKO、Germany）で
測定した。また、A 0層および鉱質土壌層（0－5 cm：茨
城、福島以外、三重については0－20 cm層位別）の採取
を行った。A 0層については、持ち帰った後に乾燥、粉砕
し、炭素および窒素量を測定した。鉱質土壌は、炭素お
よび窒素量に加えてpHおよび交換性アニオンを測定し
た。
　ガスおよび土壌データの他に、地理データ（緯度、経
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図21　 N2Oガス自動分析装置構成図 
Outline of system of automatic N2O analyzer
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図22　 N2Oガス自動分析装置のサンプリングスケジュール例 
A schedule of gas sampling for the system of automatic N2O analyzer
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図23　 窒素添加・除去実験におけるN2O測定スケジュール 
The measurement schedule of N2O emissions in the nitrogen manipulation
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表8　 窒素添加および降雨イベント後のN2OフラックスおよびN2Oプロファイル集中測定スケジュール 
The measurement schedule of N2O emissions from the forest floor and of N2O concentration profiles in the soil, they 
were conducted accompanied with the nitrogen application and the rainfall
表9　 広域調査データ一覧 
（項目については一部のみ示した） 
Outline of the measurement conducted on wide 
region in Japan
図24　 広域調査実施地点 
Sites location of the measurement conducted on 
wide region in Japan
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度、標高）、地形データ（斜面方向、傾斜）、気象データ
（平均気温、降水量）を解析に加えた。また、新藤ら
（2005）による、肥料使用量および家畜生産量などの統
計データから見積もったアンモニアの発生量と、既存の
NOx発生量データとを用いて推定した窒素沈着量分布
（1 km×1 kmグリット）を窒素負荷推定データとして用
いた。この窒素負荷推定値に平均気温から推定した窒素
固定（推定）量を加えた値、および降水量から推定した
降水窒素濃度についても、N2O放出量との関係を検証し
た。植生タイプについては、例えばスギ林の中には、低
木として落葉広葉樹が混入している明るい林もあった
が、これらは考慮せず、優占種で大まかに区切った。
　データの統計解析には、JMP（SAS Campus Drive、
U.S.A.）を用いた。
3　結果
　⑴　N2O放出量の時空間変動
　　1　平面的ばらつき（異常値－高N2O放出）
　観音台および八郷では、N2O測定用に8個のチャン
バーを設置した。両調査地では、チャンバー1、2、3お
よび7が0.5－1m間隔で並び、観音台で約10 m、八郷で
約5m離れて、チャンバー4、5、6および8が同様に並ぶ
よう配置した。チャンバー設置直後の1999年6月から、
2003年10月までのN2O放出量推移を図25に示した（た
だしマイナスの値は示していない）。観音台では、1999
年6月から12月にかけて、K6で他のチャンバーに比べ
て10－20倍高いN2O放出が継続的に観測された。その
後、1999年11月頃から約1年間、K2で他のチャンバー
の数倍高い放出が続いた。2001年9月からはK1で他の
図25　 観音台（a）および八郷（b）における各チャンバーのN2O放出量の年変化 
Temporally change of N2O emissions from each chamber at a) Kannondai and b) Yasato
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チャンバーに比べ約20－50倍高い放出が観測され、こ
の高放出は1年間強続き、2002年7月1日には、624μg N 
m－2 h－1というN2O放出量を記録した。すなわち、約4年
半の測定期間中に、3つのチャンバーで、他に比べて1桁
以上高い放出量が観察され、この高い放出はおよそ1年
間続いた後に収束するという共通した傾向を示した。高
放出のレベルについては、チャンバーによって異なった
が、3つのケースのうち2つは、秋から高放出が始まり、
その後は冬に低下し、4月から7月にかけて再び増加、秋
から冬に向けて次第に低下という共通のパターンが確認
された（図25. a）。八郷でも同様な高いN2O放出がみら
れたが、頻度は4年間で1ケースであった（図25. b）。な
お、この様な高い放出期間については、N2O放出レベル
が他のチャンバーと大きく異なることから、窒素処理実
験（Ⅲ章）における処理区間の比較を行う際には除外す
ることとした。
　　2　季節変化および年変化
　観音台および八郷における3－4年の調査の結果、N2O
放出量は、冬に少なく夏に多いという季節的パターンを
繰り返した。ただし、2001年については、夏期のピーク
時の値が低めに推移し、八郷ではピークが確認できな
かった。観音台について夏期のN2O放出量の年変化をみ
ると、1999年と2000年に比べ2001年および2002年は
少なく、2003年にはチャンバー間のばらつきは大きい
が2000年程度に戻るという大まかな推移を示した（図
25. a）。対象区のうち、高放出（前項参照）期間と見な
されるチャンバーを除く3月から10月までのN2O放出量
について年ごとに比較した結果、観音台では、2000年に
比べ2001年および2002年は有意に少なく（それぞれp
値：0.024、0.006）、2003年は他の年との有意差は認め
られず、中間的な値であった。八郷についても、調査を
実施した2002年までの間、観音台とほぼ同様の傾向が
みられ（図25. b）、2000年に比べ2001年で有意に少なく
（p値：0.026）、2002年は両年の中間的な値であった。
N2O放出量と合わせて測定したCO2放出量について同様
の検定を行った結果、両調査地共に、年による有意な差
は認められなかった（データは示していない）。また、
N2Oの高放出がみられるチャンバーにおいても、CO2放
出量には大きな変化は認められなかった。つまり、CO2
放出量は年変化が少なく、ほぼ同じ値で安定した季節変
化を示すのに対し、N2O放出量は、季節変化パターンは
ほぼ同じだが、放出量の絶対値は年により大きく変動す
ることが明らかになった。
　　3　N2O放出量の日変化
　1999年9月および10月に観音台調査地において、4時
間間隔でクローズドチャンバー法によるN2O放出量の終
日測定を行った。1）で述べたとおり、この時期にチャン
バーK6では、他のチャンバーに比べ常に約10倍程度多
いN2O放出量が観測されており、1日のうちでは、午後
から夕方にかけて大きな発生ピークがみられた。その他
のチャンバーK1－K5では、N2O放出量は同程度であり、
夜間に放出量が減少する傾向がみられたが、日中の気温
の高いときに必ずしも最大にならず（図26. a、b）、温度
（チャンバー温度）とN2O放出量との間には、有意な相
関はみられなかった。次に、N2O自動分析装置を用いて
断続的に実施した、約1時間毎のN2Oフラックス測定か
ら、日変化を検討した。N2O計の出力例を図27に示す。
これらの測定値は、温度補正を行った後に検量線から
N2O濃度を求め、各チャンバーのN2O放出量を計算し
た。2003年4月26日から5月3日の期間に実施した連続
測定結果を、林内降水や温度（調査地近くの観測露場
データ）と合わせて図28に示した。ただし、4月30日11時
30分から5月1日9時の間は、降雨があったため測定は
中断した。また、K3（ch3）については、4月28日から
4月30日まで、ポンプトラブルにより欠測となった。K1
（ch1）は、他のチャンバーに比べN2O放出量が多かった
が、特に4月27日午前4時頃、および4月29日午前3時
頃に放出量が急増した。その後4－5時間かけてN2O放出
量は徐々に減少した（図28. a）。5月3日の午後3時頃に
も急激な放出量の増加があった。これらのN2O放出量急
増の出現に、温度との関係はみられなかった。K2（ch2）
およびK3（ch3）では、温度が高い日中にN2O放出量が
多い傾向があった。4月30日に約15 mmの降水があった
が、降水イベントの前後でN2O放出量に大きな変化はな
かった。8月17日から23日までの測定（図28. b）では、
K2（ch2）およびK3（ch3）で欠測が多かったが、K1（ch1）
のN2O放出量は、5日間安定した値（約8μg N m－2 h－1）を
示した。この時期は、雨または曇りの天気が続いており、
8月21日には7日ぶりに1時間以上の日照時間があっ
た。この日は、気温の日変化とN2O放出量の変化が良く
一致しており、K1（ch1）およびK2（ch2）で温度との
相関係数がそれぞれ0.54および0.95であった。N2O放出
量の日内変動は、日内の気温変化と良く一致する場合が
あるが、一方でN2O放出のピークが気温のピークから12
時間±2時間程度遅れて生じる場合もあった。以上の結
果から、N2O放出量は、温度のみに対応して変化するの
ではなく、温度の変化に伴って変化する土壌中の環境要
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図26　 観音台におけるN2O放出量の日変化と環境要因 
ａ：1999年9月9日10時から翌日6時まで 
ｂ：1999年10月21日9時半から翌日5時半まで 
Daily change of N2O emission rate in Kannondai te at a） September and b） October 1999
図27　 N2O連続測定装置の出力データ例 
Data example of the automatic N2O analysing system
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図28　 N2O連続測定装置によるN2O放出量測定 
a： 4－5月、b： 8月のK1（ch1）、K2（ch2）、K3（ch3） 
気温は調査地近くの観測露場データ 
N2O emission rates measured by the automatic N2O analyzing system at Kannondai site
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因（例えば土壌の水分状態）との相互作用によってその
生成、放出過程が影響されることが示唆された。
　図29に2003年4月から9月までの、クローズドチャ
ンバー法と連続測定法による測定値を比較した。ただ
し、連続測定データは、約1時間毎の測定データの日平
均値を示した。クローズドチャンバー法は、10時から14
時の間に10分間隔で4回採取したガス濃度から求めた1
つのフラックス値を用いた。異なる2つの測定方法で求
めたN2O放出量を比較すると、クローズドチャンバー法
の値が高い方に偏る場合があったが、季節毎の数値レベ
ルやチャンバー間の大小関係は、両測定方法でほぼ一致
した。すなわち、K1で現れたような（図28. a）夜間に
起こる突発的な放出量増加については捉えることができ
ないが、昼間に放出量増加が起こるような緩やかな日変
化については、10時から14時の間に行ったクローズド
チャンバー法による測定値で、日平均値を代用できるこ
とが示された。定期的な測定で得られる値は、代表値と
しての不確定要素は多いが、多点で多時期に観測するこ
とにより、偏りの小さいデータを得られことが示され
た。一方で、本研究で用いた自動測定システムでは、測
定中にチャンバーの蓋を閉めた状態が続くため、測定が
長期にわたると、チャンバー内の環境が、野外と異なっ
てくるという問題点がある。土壌水分や温度などのチャ
ンバー内の環境条件の検証を行う必要がある。
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　⑵　森林毎のN2O放出特性
　　1　観音台および八郷
　観音台（マツ林）における4年間（2000－2003年）の
N2O放出量（対象区）の平均は、4.6μg N m－2 h－1であっ
た。夏季に多く、冬季に少ない季節変化を示したが、年
変動が大きく、年平均放出量の変動係数は68％であった
（図30. a）。また、前述のとおり、特別に高いN2O放出が
みられるケースが4年間で3回（年約7.5％の割合）起
こった。
　八郷（落葉広葉樹林）における3年間（2000－2002年）
のN2O放出量の平均は、2. 8μg N m－2 h－1（変動係数
25％）であった。観音台と同様な季節変化を示したが、
観音台に比べ値はやや低めに推移しており、年によって
は夏季のピークがみられない場合があった。また、冬季
にも発生ピークがみられる場合があった（図30. b）。
　　2　奥日光
　積雪期を除き、2000年7月から2001年10月の間に測
定を実施した。標高2300 mの尾根付近に位置する前白根
調査地では、N2O放出量は非常に少なく、測定期間の平
均は、1.1μg N m－2 h－1（ほとんどが検出限界以下）で、
夏季にもほとんど放出がみられなかった（図30. d）。一
方、斜面下部に位置する弓張峠（標高1420 m）では、図
30. cに示した通り、初夏に20－30μg N m－2 h－1の非常に
大きいN2O放出が捉えられた。5月から9月中旬にかけて
も大きい放出がみられ、測定期間の平均は、7.0μg N m－2 
h－1であった（年変動係数は12％）。
　奥日光では、積雪期が長く、融雪期の養分移動が大き
いこと、植物の生育期間が短いことなど冷温帯から亜寒
帯にかけての特徴がみられる。N2Oの放出パターンも、
温帯の観音台や八郷とは異なっていた。前白根と弓張峠
でN2Oの放出量に大きな違いがみられた原因としては、
気候条件および地形の違いに起因する植物量や土壌有機
物量の違い、土壌水分条件の違いが原因の一つとして挙
げられる（リターフォールについてはⅤ章に示す）。
　　3　乗鞍
　林床からのN2O放出量は、乗鞍の3地点（SC:針葉樹、
SDおよびSU：落葉広葉樹）いずれにおいても非常に少
なかった（図30. e、f）。本研究における測定方法では，
ガスのサンプリング間隔や気温により多少変わるが、乗
鞍調査地の場合1.6－2.5μgN m－2 h－1 あたりが検出限界
となった。1か所3チャンバーの測定において1チャン
バー以上で放出が観測できたのは、乗鞍SCでは、2004
年5月に1チャンバーで3.5μgN m－2 h－1、乗鞍SDで8月
下旬に1チャンバーで2.7μg N m－2 h－1の放出がみられ
ただけであった。
　⑶　窒素添加の影響
　　1　定期測定によるN2O放出量評価
　対照区のN2O放出量は、夏場に多く冬場に少ない傾向
がみられた（観音台0.4－7.6μg N m－2 h－1、八郷0.0－
5.7、ただし2000年11月－2002年10月）。窒素等の散布
後、7日以上を経過してから実施した定期測定では、観
音台および八郷のいずれにおいても、N2O放出量は対象
区と処理区はよく似た季節変化を示しながら推移した。 
（図31. a、32）。観音台および八郷について、窒素添加区
と対照区とのN2O放出量の比を比較した（図33）とこ
ろ、観音台では、N2O放出量の少ない時期に添加区でや
や多い傾向がみられた。2年半の平均値は対照区に比べ窒
素添加区で有意に多いという結果であった（p < 0.0001）。
しかし、窒素添加処理前9か月間の値を比較してみて
も、窒素添加処理を行ったチャンバーの方が、対象区
チャンバーに比べ高い値であった（p = 0.001）。このこ
とから、窒素添加処理期間にみられたN2O放出量の差
は、チャンバー特性の影響が大きく、窒素添加処理の効
果を判定できなかった。そこで、それぞれのチャンバー
について、窒素添加処理前と処理後の値を比較したとこ
ろ（分散分析）、対象区および窒素添加区のいずれも、処
図29　 連続測定装置とクローズドチャンバー法による
N2O放出量の比較
連続測定装置による測定値は、1時間毎デー
タの日平均値、クローズドチャンバー法によ
る測定値は、11時～14時の間の1回測定値 
Comparison of N2O emission rates at Kannondai 
site measured with dif ferent methods Values 
measured with an automatic N2O analyzing system 
are averages of hourly 24 data. Values measured 
with closed chamber method represent data 
measured once during 11 o'clock and 14 o'clock
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図30　 各林分におけるN2O放出量 
図中T線は標準偏差（ｎ＝2～4） 
N2O emissions from the forest floor in each site
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理前後で有意な差は認められなかった（それぞれ、p = 
0.21、0.65）。一方、八郷では、対象区と窒素添加区の平
均値に有意な差は認められなかった（p = 0.11）。すなわ
ち、林内降水の2倍の窒素添加処理の結果、処理後7日
以降のN2O放出量には、観音台および八郷において、有
意な影響は認められなかった。ただし、対象区チャン
バーの一つ（K2）で他のチャンバーに比べN2O放出量が
多く、前述のN2O高放出区と判断した。その他にも、窒
素添加区の一つ（K4）と窒素除去区の一つ（K1）および
八郷の除去チャンバーの一つ（Y4）についても、窒素添
加・除去実験期間中に高放出が出現した。高放出は、窒
素の添加または除去処理とは異なる影響に起因すると考
えられるため、これらのチャンバーについては、高放出
期間に限り処理毎の平均値計算から除いた。
図31　 窒素添加・除去区におけるN2O放出量（観音台） 
a：窒素（又は水、陽イオン）散布後7日以上経過した日の値、b：印のない線はaと同じ物。■と○の印は、そ
れぞれ水または窒素散布後1－4日後の値。図中の矢印は、処理の直前に日降水量が20 mm以上のもの、数字は
日降水量。垂れ下がり□は、添加したタイミングと窒素量を表す。図中の小グラフは、2000/11/20－25の拡大
図、BN：窒素添加直前、N1h：窒素添加1時間後、N1d：窒素添加1日後、N2d：窒素添加2日後、N3d：窒素添
加3日後 
N2O emission rate in nitrogen manipulation plots at Kannondai. 
a: values of more than 7 days after of nitrogen （or water , cations） sprinkles in each plot. b: lines with no mark 
represent same as （a）. Marks （■,○） represent values of 1－4 days after of water or nitrogen sprinkles Allow in 
（b） represent heavy rain （over 20 mm day－1） at just before sprinkles 
Boxes under the top line represent the amount and timing of nitrogen applied 
A small graph in figure shows the close－up of 2001/11/20－25. BN: before addition of N, N1h: one hour after N 
applied, N1d－N3d: 1－3 days after N applied
?
?
??
??
??
??
??
N
?O
 e
m
is
si
on
 r
at
e 
? ?
g 
N
 m
? ?
 h
? ?
 ?
N
?O
 e
m
is
si
on
 r
at
e 
? ?
g 
N
 m
? ?
 h
? ?
 ?
control ? > ? days after sprinkles?
N addition ? > ? days after sprinkles?
N removal ? > ? days after sprinkles?
???? ???? ????
???? ???? ????
Kannondai ?IK?
?
?
??
??
??
??
?? ?
?.?
?
?.?
?
?.?
?
A
pp
lie
d 
N
 ? g
N
 m
? ?
 ?
control ? > ? days after sprinkles?
N addition ? > ? days after sprinkles?
N removal ? > ? days after sprinkles?
control ???? days after sprinkles?
N addition ? ??? days after sprinkles?
?
??.? ?
?? mm
?
?? mm
Kannondai ?IK?
?
?
??
???? ????????
Nov. ????
BN
N?h
N?d
N?d
N?d
M J J A S O N D J F M A M J J A S O N D J F M A M J J A S O
M J J A S O N D J F M A M J J A S O N D J F M A M J J A S O
b
a
46 農業環境技術研究所報告　第27号（2010）
??
?
?
?
?
?
??
??
??
control ? > ? days after sprinkles?
N addition ? > ? days after sprinkles?
N removal ? > ? days after sprinkles?
Yasato ?IY?
N
?O
 e
m
is
si
on
 r
at
e 
? ?
g 
N
 m
? ?
 h
? ?
 ?
???? ???? ????
M J J A S O N D J F M A M J J A S O N D J F M A M J J A S O
図32　 窒素添加・除去区におけるN2O放出量（八郷） 
窒素（又は水、陽イオン）散布後7日以上経過した日の値 
N2O emission rate in nitrogen manipulation plots at Yasato. 
Values of more than 7 days after of nitrogen （or water , cations） sprinkles in each plot.
図33　 窒素添加区と対象区のN2O放出量比 
窒素又は水散布後7日以上経過した日の値で比較 
ａ：観音台、ｂ：八郷 
Ratio of N2O emission rate in nitrogen 
manipulation plots to that of control plots. Values 
of more than 7 days after of nitrogen （or water） 
applied in each plot.
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a 　　2　窒素添加直後のN2O放出特性
　2000年11月から2002年9月にかけて21回行った窒
素添加直後の集中的なN2O測定の結果、ほとんどの窒素
添加処理で、1－2日後にN2O放出ピークが現れることが
確認された（図31. b）。N2O放出量は、窒素添加の数時
間後に比べて1日経過後の方が多く、その後急激に減少
するパターンが多くみられた。例えば、2000年11月21
日には、窒素成分で0.31 g m－2添加したが、添加直前の
N2O放出量は、3.2μg N m－2 h－1、窒素添加1時間後には、
1.6μg N m－2 h－1であったが、添加1日後には、10μg N m
－2 h－1と、添加前の約3倍に増加した（図31.b）。窒素添
加溶液は、窒素濃度としては約10－200 ppmとなり、観
音台における林内降水（平均6.5 ppm）と比べるとかなり
高濃度だが、小雨時には50 ppmを超える林内降水も観
測されている。1回の窒素添加量は0.04－0.83 g m－2と林
内雨窒素負荷量に対応して変動したが、添加直後のN2O
放出量は窒素添加量と必ずしも対応しておらず、1月、2
月に放出増加は、平均的に小さかった。
　　3　土壌中N2O濃度プロファイル
　N2O濃度プロファイルは、－50 cmで濃度が最も高く、
表層付近（－2.5 cm）で低い傾向にあった。しかし、表層
の方が濃度が高くなる場合もあった。N2O放出量が少ない
時には、土壌のN2O濃度プロファイルは－2.5 cmから－
50 cmまでの濃度差が20－30 ppb以下と非常に小さかっ
た。また、2002年9月上旬に降雨時に、K2ではN2O放出
量が25μg N m－2 h－1と急激に増加したが、このときの
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N2O濃度プロファイルは、－50 cmで最も濃度が高く、浅
部に向かうにつれて濃度が減少し、－2.5 cmから－50 cm
までの濃度差が200 ppbを超えていた。対象区K2プロッ
トでは、2.5 cm－50 cm間の濃度差とN2O放出量のとの間
に有意な正の相関がみられた（r = 0.71、p<0.01）（図34）。
もう一方の対象区K5では、－2.5 cmから－50 cmまでの濃
度差が顕著に現れず、N2O放出量のとの間に有意な相関
は認められなかった（r = 0.09、p=0.65）。N2O濃度プロ
ファイルの変化とN2O放出量との関係を検証するために、
7月下旬から8月上旬と9月上旬の2時期についてプロ
ファイルの詳細データを示した（図35、36）。対象区（脱
イオン水添加）および窒素添加区については、2チャン
バーの平均値を、また、高放出がみられたK1（窒素除去
区）についても参考データとして示した。2002年7月下旬
には、窒素添加区で添加後1－2日後にN2O放出量が増加
したが、このとき窒素添加の1日後に－10 cm層のN2O濃
度が上昇し、2日後には－10 cmの濃度が低下し、－2.5 cm
濃度が上昇するという濃度プロファイルの変化があった
（図35）。添加された窒素の一部が、鉱質土壌の浅い部分
で、硝化等によりN2Oが生成されたと考えられる。しか
し、脱イオン水を添加した対象区でも、－10 cmのN2O濃
度がやや上昇していることから、添加された水分の影響
も考えられる。N2O放出量自体は窒素添加区で多いことか
ら、プロファイル測定が困難な表層部分（A 0層）で添加
窒素由来のN2O発生が起こっている可能性も考えられ
る。高放出時期に当たる窒素除去区（K1）でも、表層か
図34　 観音台における深度間（2. 5 cmと50 cm）のN2O
濃度差とN2O放出量との関係 
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図35　 観音台におけるN2O放出量と土壌中N2O濃度プロファイル（2002/7/29－8/2） 
図中の矢印は、脱イオン水または窒素、塩基添加（Water or N or Cation）イベントを示す 
N2O emission rates and N2O conc. profiles in the soil at Kannondai site during 7/29 and 8/2
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ら10 cmまでのN2O濃度の増加が顕著であった。これらの
データから、夏季の少雨期にあたる時期には、表層付近
（0から10 cm）での反応がN2O放出に寄与していると考え
られた。一方、2002年9月上旬には、窒素等を添加した翌
日から降雨が4日間続いたが、窒素等添加の1日後に、 
－10 cmのN2O濃度が著しく上昇した（図36）。2日後以
降は、－50 cmのN2O濃度が上昇し、N2O放出量も高い値
を維持した。対象区でも、同様に散布1日後の降雨直後か
ら、N2O放出量が増加したことから、降雨による影響が大
きいと考えられる。降雨2日目には、ばらつきはあるが、
－50 cmのN2O濃度がいずれの区でも上昇しており（図
36）、降水浸透により土壌深部がN2O生成に適した条件に
なり、増加したN2Oが表層に向かって拡散した結果、高い
N2O放出が生じたと推測される。降水4日目（9/9）には、
－50 cmのN2O濃度がやや減少傾向を示したが、N2O放出
量は依然大きく、深度間のN2O濃度差と放出量の関係に
は、時間差あることが示された。これらの2時期のN2O放
出では、プロファイル変化パターンが異なっており、土壌
水分などの土壌環境状況の違いにより、N2Oの発生深度
が異なることが示唆された。
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図36　 観音台におけるN2O放出量と土壌中N2O濃度プロファイル（2002/9/2－9/9） 
図中の矢印は、脱イオン水または窒素、塩基添加（Water or N or Cation）や降水（R）イベントを示す 
N2O emission rates and N2O conc. profiles in the soil at Kannondai site during 9/2 and 9/9
　⑷　N2O放出の地域間差異
　　1　広域調査の要因解析
　広域調査で得た測定データと、推定値を含む統計デー
タ等とを合わせ、各因子間の単相関を求めた結果を表
10に示す。調査地点の平均気温は、測定時の地温
（10 cm）と高い正の相関（r = 0.83、p<0.001）を示した。
このことから、夏季に実施した短期一斉調査で測定した
地温は、各調査地の年平均気温の差をある程度反映した
ものになっている。
　窒素に関する項目においても、地理、気象情報と関係
があるものがあり、渓流水のアンモニウムイオン濃度と
鉱質土壌の窒素および硝酸イオン濃度は、標高との間の
それぞれ負および正の有意な相関があった。また、鉱質
土壌の窒素濃度は、年平均気温および地温（10 cm）と
の間に有意な負の相関がみられた。
　窒素負荷量推定値（新藤ら, 2005）および推定降水硝
酸イオン濃度は、実測した渓流水の硝酸イオン濃度およ
び鉱質土壌の硝酸イオン濃度との間に、有意な正の相関
を示した。この他に、渓流水のアンモニウムイオン濃度
と渓流水のpHの間に負の関係（r=－0.54、p<0.001）が、
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また鉱質土壌の硝酸濃度と全窒素量、A 0層のC/NとN ％
というように、関連の深い要因同士で高い相関がみられ
た（表10）。
　広域調査（2003－2006年）において、N2O放出量と単
独で相関が有意な要因は、窒素負荷量推定値と土壌の体
積含水率であったが、いずれも有意水準は低く、相関係
数も小さかった（表10）。ここで、窒素負荷量推定値が
年間値であるのに対し、N2Oは一時期データであること
から、データの代表性を検証する必要がある。既知の周
年測定データを用いて求めた、年平均N2O放出量と、夏
季（7－9月）平均N2O放出量の平均値との関係をプロッ
トし、図37に示した。図中の奥日光（NY）で、他のサ
イトに比べ、夏季のN2O放出量が年平均に対し高かった
が、その他では、夏のN2O放出量が大きい地点では、年
平均値も大きい傾向がみられた。積雪量の大きい奥日光
（NY）調査地では、融雪時のN2O放出量の年間値に占め
表10　 広域調査における相関係数一覧 
Correlation coefficient of factors corrected in wide region survey in Japan
相関係数：r
地理情報 気象情報 窒素負荷推定値 植生 渓流水 A0層 鉱質土壌 0 - 5 cm 林床ガス放出 測定時土壌条件
緯度 経度 標高 傾斜
平均気
温
年降水
量
窒素負
荷量
（+N固
定）
窒素負
荷量
雨NO3
-
濃度
植生
（針･広）
pH
（H2O）
NH4+
濃度
NO3
- 
濃度
N
（無機態）
濃度
C/N N% C/N N% NO3
-
濃度
N2O CO2
土壌 
0cm
温度
土壌 
10cm
温度
土壌
水分
地理情報
緯度
経度 0.94＊＊＊
標高 0.17 0.09 
傾斜 -0.16 -0.16 0.26＊
気象情報
平均気温 -0.75＊＊＊-0.67＊＊＊-0.72＊＊＊ -0.04 
年降水量 -0.68＊＊＊-0.59＊＊＊ -0.33＊ 0.03 0.55＊＊＊
窒素負荷
推定値
窒素負荷量
（+N固定） 0.16 0.14 0.22 0.18 
-0.14 -0.38＊＊
窒素負荷量 0.18 0.16 0.18 0.14 -0.13 -0.39＊＊ 0.92＊＊＊
雨NO3-濃度 0.37＊＊ 0.37＊＊ 0.20 0.14 -0.21 -0.67＊＊＊ 0.7＊＊＊ 0.78＊＊＊
植生 植生 （針･広） n.s. s. s. n.s. s. s. n.s. n.s. n.s.
渓流水
pH （H2O） -0.31＊ -0.33＊ 0.17 0.24 0.22 -0.16 0.25 0.21 0.33＊ s.
NH4+ 濃度 -0.06 0.01 -0.55＊＊＊-0.48＊＊＊ 0.28 0.46＊＊ -0.37＊ -0.28 -0.54＊＊＊ n.s. -0.54＊＊＊
NO3-  濃度 0.06 0.01 -0.09 0.18 0.18 -0.36＊ 0.38＊＊ 0.44＊＊＊ 0.51＊＊＊ n.s. 0.34＊ -0.34＊
N（無機態）濃度 0.07 0.02 -0.12 0.14 0.18 -0.37＊＊ 0.38＊＊ 0.44＊＊＊ 0.49＊＊＊ n.s. 0.3＊ -0.25 0.99＊＊＊
A0層
C/N -0.08 -0.07 0.09 0.22 0.01 -0.16 0.34＊ 0.35＊＊ 0.32＊ s. 0.23 -0.18 0.27＊ 0.28＊
N％ 0.16 0.13 -0.09 -0.35＊＊ -0.07 0.14 -0.29＊ -0.24 -0.22 s. -0.35＊ 0.18 -0.17 -0.17 -0.8＊＊＊
鉱質土壌
 0 - 5 cm
C/N 0.22 0.35＊ -0.01 -0.14 -0.08 -0.13 -0.25 -0.28 -0.01 s. -0.12 -0.30 -0.17 -0.20 -0.16 0.14 
N％ 0.32＊ 0.24 0.62＊＊＊ -0.09 -0.54＊＊＊ -0.12 0.29 0.29 0.08 s. -0.27 -0.06 -0.28 -0.26 0.03 0.06 -0.16 
NO3-  濃度 0.42＊＊ 0.29＊ 0.51＊＊＊ 0.07 -0.56＊＊＊ -0.41＊＊ 0.55＊＊＊ 0.54＊＊＊ 0.42＊＊ n.s. 0.08 -0.32＊ 0.10 0.09 0.09 -0.05 -0.15 0.75＊＊＊
林床ガス
放出
N2O -0.12 -0.07 -0.07 -0.17 0.18 0.06 0.27 0.26＊ 0.15 n.s. -0.05 -0.05 0.25 0.25 0.08 0.09 -0.24 -0.03 0.13 
CO2 0.06 0.08 -0.04 -0.10 0.00 0.11 0.01 -0.05 -0.06 n.s. -0.43＊＊ 0.10 -0.17 -0.17 -0.20 0.23 0.31 0.17 0.09 0.15 
測定時土
壌条件
土壌0 cm温度 -0.67＊＊＊-0.68＊＊＊ -0.08 0.3＊ 0.58＊＊＊ 0.38＊＊ 0.15 0.15 0.16 s. 0.42＊＊ -0.39＊＊ 0.24 0.20 0.23 -0.17 -0.20 -0.38＊ -0.12 0.09 -0.02 
土壌10 cm温度 -0.72＊＊＊-0.71＊＊＊ -0.31＊ 0.28 0.82＊＊＊ 0.63＊＊＊ -0.47＊＊ -0.38＊＊ -0.46＊＊ s. 0.46＊＊ -0.28 0.03 -0.02 -0.04 -0.04 0.02 -0.6＊＊＊ -0.32＊ -0.07 -0.04 0.86＊＊＊
土壌水分 0.24＊ 0.24 -0.09 -0.3＊ -0.12 0.04 0.03 0.03 -0.20 n.s. -0.28 0.19 -0.04 -0.04 -0.16 0.11 0.02 0.12 0.22 0.27＊ 0.18 -0.25 -0.17 
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図37　 夏季N2Oと年平均N2Oとの関係
The relation of N2O emission rates between the 
average during the summer season and the annual 
average
ただし30 ≦ n ≦ 59，＊ : p<0.05，　＊＊ : p<0.01，　＊＊＊ : p<0.001
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る割合が大きかったが、あまり積雪のない温帯林では、
微生物活性の高まる夏季にN2O放出量が多くなることか
ら（図30）、無機化や硝化などに関係する地点ごとの窒
素状況の違いがN2O放出量の差として現れる可能性が大
きい。
　N2O測定データについて、測定時の気象条件について
吟味したところ、他の測定値から外れて特に高い値を示
した2点について、測定直前に少量の雨が降り始めたと
の記録があり、初期降雨の影響を受けている可能性が考
えられた。この2点（宮崎25および三重18）を除き、各
要因との相関係数を計算し直すと、窒素負荷推定値との
相関係数が高くなり、有意水準も上昇した（r = 0.57、p< 
0.001）（図38）。土壌水分との関係については、2点を除
いたことによる変化は小さかった。
　　2　森林タイプ
　日本の森林は、約4割を人工林が占めるので、地図上
でランダムに選定した本研究の調査地においても、人工
林の割合が7割弱と大きかった。また、分布については、
自然林が残っているのは、河畔や急傾斜の斜面など、植
林が困難な場所が多かった。森林タイプや構成樹種によ
り、植生－土壌系の物質循環が異なることが予想された
が、本研究の調査対象地では、スギ植林が半数以上を占
め、落葉広葉樹が約3割、その他には、マツ林、ヒノキ
林、カラマツ林、常緑広葉樹林が数点ずつであり、樹種
間の構成には偏りがあった。比較的サンプル数の多いス
ギ林と落葉広葉樹林について、樹種の影響が有意と判定
されたのは、A 0層のC/N比と渓流水のpHの2項目であ
り（表10）、スギ林で広葉樹林に比べA 0層のC/Nが高
く、また渓流水のpHも高い傾向にあった。
4　考察－N2O放出量と環境要因との関係－
　⑴　温度
　フィールドで測定された既往研究では、N2O放出量が
温度の影響を受ける場合と、温度に影響されない場合と
の両方が報告されている。Bowmanら（1993）は、N2O
放出に対する温度の影響をレビューし、Q10が5℃で5、
30 ℃で1.5という値を取ることを示した。一方で、雨期・
乾期のサイクルや凍結・融解のサイクルの中で、土壌中
で窒素が一時的に蓄積されるような生態系では、N2O放
出量は温度によってコントロールされないことを指摘し
ている。
　我々の測定結果では、比較的温暖な観音台および八郷
におけるN2O放出量は、大まかに温度に依存した季節変
化をすることが示された。一方、冷温帯にあたる調査地
では、乗鞍や前白根で周年を通して低い値であったり、
弓張峠で初夏に非常に高い値がみられるなど、N2O放出
パターンの温度依存性は小さく、温度以外の制限要因の
存在が示唆された（図30、39）。冷温帯林では、平均気
温が低いため、微生物活性が全般的に低い可能性が考え
らる。そこで、同時に測定した各調査地のCO2放出量に
ついて、温度依存性を比較した。林床からのCO2放出は、
植物の根の呼吸と微生物による呼吸との合計であり、
様々な林分の平均で5割弱が植物根による呼吸と報告さ
れている（Hanson et al., 2000）。観音台および八郷にお
けるCO2放出量は、温度を変数にした指数関数の当ては
めにおいて高い正の相関がみられた（それぞれの地点で
r = 0.92、0.94）。N2O放出量では温度依存性が明らかで
なかった弓張峠および前白根においても、相関係数は低
いがCO2放出量と温度に正の相関がみられた。乗鞍で
図38　 推定窒素負荷量とN2O放出量（夏季一時期データ） 
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は、観音台や八郷と同様に高い相関があったが（r 
=0.73）、回帰曲線は温帯林のものとずれており、同じ温
度（特に低中温）での土壌呼吸が高いことが示された（図
40）。ここで、CO2放出量を温度等に依存した微生物活性
を表す指標の一つとして用い、CO2放出量を横軸にして
N2O放出量をプロットした（図41）。観音台および八郷
では、夏季に外れる測定点はあるものの、両者の間に正
の相関関係がみられた。一方、奥日光前白根および乗鞍
では、CO2に対するN2Oの放出割合が観音台などに比べ
て著しく小さかった。逆に、奥日光弓張峠では夏期に
CO2に比べ高いN2O放出割合が観測された。各調査地内
でのばらつきはあるが、地点毎にCO2放出量とN2O放出
量との関係を特徴付けることができる。すなわち、観音
台や八郷では、CO2放出量とN2O放出量が同調していた
図39　 N2O放出量と温度（日平均地温）との関係 
観音台および八郷：1999/6－2001/5、弓張峠および前白根：2000/7－2001/10、乗鞍：2002/9－2004/10の期
間の測定値
N2O emission rates and soil temperature 
Data measured during 1999/6－2001/5 in Kannondai and Yasato, 2000/7－2001/10 in Yumihari-touge and 
Maeshirane, and 2002/9－2004/10 in Norikura.
図40　 CO2放出量と温度（日平均地温）との関係 
示したデータは、観音台および八郷：2000/2－2001/12、弓張峠および前白根：2000/7－2001/10、乗鞍：2003/6
－2004/10の期間の測定値
CO2 emission rates and soil temperature
Data measured during 2000/2－2001/12 in Kannondai and Yasato, 2000/7－2001/10 in Yumihari-touge and 
Maeshirane, and 2003/6－2004/10 in Norikura
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が、乗鞍や奥日光前白根では、CO2放出量に比べ、放出
されるN2Oは非常に少なく、温度以外の要因がN2O放出
の制限要因となっている可能性が示唆された。これらの
結果から、N2O放出にみられる季節的な温度依存性は、
土壌水分や利用可能な窒素が適度な条件にある場合に限
り、支配的にみられる特性であり、実際には温度は他の
要因と相互作用を持ちながらN2O放出に影響している。
　⑵　土壌水分
　既往研究における土壌水分とN2Oの関係についての知
見の多くは、培養実験から得られている（Bandibas et al., 
1994； Stevens et al., 1997）。N2Oの主な発生経路の一つ
である脱窒は、嫌気的な条件で起こるが、脱窒による
N2O放出が最大となるのは、脱窒過程が最も促進される
湛水状態ではなく、脱窒の中間物質であるN2Oの拡散が
起こる最大容水量の状態である。また、硝化過程で発生
するN2Oについては、最適土壌水分は最大容水量よりも
低いところにある。実際の土壌では、水分条件は均一で
はなく、土壌粒子や有機物の周囲では様々な土壌水分条
件が混在しているため、測定された土壌水分値はそれら
の平均値にすぎないが、硝化や脱窒が起こっているミク
ロサイトでの状況を推定するための重要な指標の一つで
ある。Davidsonらにより作られたHIPモデルでは、土壌
水分がN2O/NOフラックス比を決定する因子となってい
る（Davidson et al., 2000）。
　定点調査において、定期的に測定したN2O放出量と測
定日の日平均土壌体積含水率の間には、有意な相関はみ
られなかった（図42）。これは、土壌体積含水率が高い
場合にもN2O放出が低い場合があるためで、各土壌体積
含水率レベルにおける最大N2O放出量を比べると、土壌
体積含水率が高くなるほど大きくなる傾向があった。つ
まり、本調査地においては、土壌水分がN2O放出の必要
条件と見なすことができる。一方で、観音台および八郷
で7月から8月にみられるN2O放出量の減少は（図30）、
高温、少雨のために土壌水分が低下したことが原因と考
えられる。1999年8月2日には、全てのチャンバーでN2O
の放出量が著しく減少しており、CO2放出量も減少した
（データは示していない）。このときは、0－20 cm土壌で
土壌の体積含水率は約35％まで低下していた。
　また、通常の降水イベントでは直後のN2O放出量に顕
著な増加はみられなかったが、2001年8月22日の降水
（24 mm）後には、N2O放出量が前日の2－3倍増加した。
7月下旬から少雨と高温により土壌の体積含水率が低下
し、降水直前には約26 ％にまで低下していた。このこと
から、乾燥による微生物の死滅や有機物構造の変化など
いわゆる乾土効果により、降水後の窒素無機化が促進さ
れた可能性が示唆された。また、2002年秋の長雨時に
N2O放出ピークが現れたことから（図31. b）、乾燥や乾
燥後の降水、長雨等にともなう土壌水分量の極端な増減
は、N2Oの放出に大きな影響を与えることが示唆された
（図43）。
　もう少し広域的な土壌水分の影響としては、熱帯にお
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図41　 定点調査で得られた林床から放出するCO2とN2Oとの関係 
データは、観音台および八郷：2000/2－2001/12、弓張峠および前白根：2000/7－2001/10、 
乗鞍：2003/6－2004/10  
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図42　 N2O放出量と土壌水分との関係 
示したデータは、図4. 19と同じ 
N2O emission rates and soil temperature 
Data measured same period as fig 4.19
いて乾期から雨期への移行期の発生や、温帯の降雪地域
で春先の融雪期の土壌水分増加にともなうN2O発生ピー
クについての報告も多い（Schmidt et al., 1988； Song et 
al., 2006； Comas et al., 2002； Papen et al., 1999）。この
現象の原因はいくつか挙げられているが、凍結融解また
は融雪時の浸水により死滅した微生物を炭素および窒素
源として脱窒により生じるという説は、乾燥後の降雨イ
ベントにも当てはめることができる。また、スウェーデ
ンの湿った土壌に生育するトウヒ林では、地下水位が低
下した際にN2O放出ピークが生じる例がある。これは、
脱窒が起こりやすい嫌気的な土壌では、土壌水分が低下
することでガスの拡散が起こり、N2Oの放出量が増加し
たと考えられる（Arnold et al., 2005）。
　以上のことから、土壌水分とN2O放出との関係は、気
象イベントによって起こる植物の生長や微生物の消長を
含めた物質循環のダイナミックスとの交互作用を持って
現れる場合と、酸素濃度（嫌気性）や拡散係数の変化と
いった物理的要因として効く場合との両方が考えられ
る。
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図43　 降雨イベントによる土壌水分の増加とN2O放出量の増加（観音台） 
土壌水分の差は降雨前後の土壌水分の差から求め、N2O放出量の差は、降雨後のN2Oと降雨前（1日から15日前）
との差から求めた。図中の（　）内は、地温（20 cm）と降雨前の土壌水分（×100％）
Differences of N2O emission rate between pre－ rainfall and after rainfall are related with amount of increase of soil 
water content. Figures in parentheses show the soil temperature at 20 cm depth and the soil water content before the 
rainfall （×100 %）
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　⑶　窒素量
　観音台および八郷では、N2O放出量は、窒素添加や酸
性物質除去の処理に影響されず、温度や土壌水分に依存
しながら比較的安定した変動を示した。このことから、
リターフォールや土壌有機物の無機化から供給される、
土壌中の無機態窒素に依存した硝化や脱窒などからの発
生の寄与が大きいと考えられる。観音台および八郷調査
地における林外、林内降水およびA 0層浸透水による無機
態窒素イオンフラックス（Ⅱ章）を月毎の値としてプロッ
トすると（図3、4）、11月から翌年4月までの間は、林
内降水とA 0層浸透水との窒素フラックスはほぼ同じで
あるが、5月から9月の間は、A 0層浸透水の窒素フラッ
クスが、林内降水のそれに比べ、数倍から10倍近くまで
増加していた。特に9月にA 0層浸透水の窒素フラックス
の増加が顕著であり、これらの約9割は硝酸イオンが占
めた。このことから、温暖な5月から9月の間に、A 0層
でリターフォールなどの有機物の無機化により供給され
た無機態窒素を基質として硝化が活発に起こったとみら
れる。観音台および八郷でN2O放出量が多いのもこの時
期であり、温暖で湿潤な条件の下、有機物の分解が活発
になり、窒素の無機化も増加し、硝化または脱窒の過程
から生じるN2O放出量も増加したと考えられる。奥日光
および乗鞍調査地では、A 0層浸透水による無機態窒素の
フラックスは観音台や八郷に比べて非常に小さかった。
窒素負荷量が比較的少なく、気温も低い冷温帯では、溶
液で移動する無機態窒素は平均的に少なく、基質となる
無機態窒素が少ないことが低いN2O放出の原因と推察さ
れた。一方で、融雪期のA 0層浸透水のアンモニウム及び
硝酸イオンフラックスは比較的大きく、年間フラックス
の約5割から7割を占めると推計された地点もある。こ
の様な生態系の中には、気温は低いが春先に高いN2Oフ
ラックスが観測された奥日光弓張峠のようなケースもあ
る。
　Davidsonら（2000）は、パイプモデルの中で、窒素の
循環量をNOやN2Oの発生量を決める最も重要な要因と
位置づけているが、多くの窒素関係の指標（例えば、硝
酸イオン濃度）の中で、どれが最も有効かという判断は
難しいとしている。短期的なプロットスケールでの傾向
を知りたい場合には、変異の幅を考慮する意味で窒素の
利用可能度が指標として適し、また、1年以上続く長期
的な調査の場合には、リターフォールデータが有効では
ないかと述べている。
　これは、森林における年間の系内循環窒素量を考える
場合、リターフォールによる窒素インプット量が良い指
標となると考えられるためである。また、系外からの窒
素インプット（大気由来の窒素負荷）量は、直接林床へ
負荷される量が変動することに加えて、植物や土壌有機
物に取り込まれることにより、徐々に内部循環の量ある
いは質に影響を与えるという側面を持ち、生態系内の窒
素循環プロセスに深く関係すると考えられる。定点調査
地におけるリターフォール窒素量についてはⅤ章および
Ⅵ章で詳しく検証することとするが、我々の調査でも、
リターフォールによる窒素インプット量が大きい林分
で、N2O放出量が大きい傾向は確認された。また、窒素
負荷量が大きい地点で、N2O放出量が大きい傾向があっ
たが、有意な相関はみられなかった。
　このような窒素負荷量とN2O放出量との傾向を更に多
くの生態系で検証するために、関東、近畿、九州の合わ
せて59地点を対照として広域調査を実施した。その結
果、N2O放出量と窒素負荷量との間に有意な正の相関 
（r = 0.26、p<0.05）がみられた（表10）。窒素負荷量とし
て用いた新藤ら（2005）の推定値は、都市周辺では、主
に工業由来のNOxの寄与が高いために窒素インプット
量が大きくなった。また、九州の大部分では、農業由来
のアンモニアおよび窒素固定量が高く推定されるため、
窒素インプット量としては全国平均を上回る結果となっ
た。広域調査では一時期のデータしかないため、その
データの解釈を補足するために、温度⑴の項で述べた、
CO2放出量N2O放出量の関係にみられる仮説を当ては
め、CO2放出量とN2O放出量の関係を調べた（図44）。
すなわち、測定条件の違いをCO2放出量でフィルタリン
グすることにより、生態系の窒素状況の影響を浮き彫り
にしようとするものである。その結果、プロットは上部
が右肩上がりの直線となるように分布した。それぞれの
プロットの推定窒素負荷量をみると、上方に分布してい
る点は、推定窒素負荷量の大きい地点が多く、推定窒素
負荷量が少ない地点はCO2放出量にかかわらずN2O放出
量が少なかった（図44）。
　⑷　重回帰分析
　広域調査の結果をもとに、N2O放出量についての重回
帰分析を行った。この結果、要因選択の過程で、窒素負
荷推定量の寄与が最も大きかった。自由度調整済み決定
係数（r2）がより高くなる要因の組み合わせを採用した
結果、窒素負荷推定量と土壌の体積含水率、温度
（0 cm）、年平均気温の4要因を変数が選定され、N2O放
出量（降水直後の高放出値2点を除く）の推定式は次式
⑵となった。
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N2O（μgN m－2 h－1）= －4.034 +0.841* N dep （t  km－2 yr－1） 
+ 0.103*  0 cm temp. （℃） + 0.086* Soil water （％） + 0.004* 
Annual avereged temp. （℃）
………………⑵
推定値との相関はｒ= 0.67（r2 = 0.45、p < 0.001）であっ
た（図45）。
　⑸　その他の要因と交互作用
　N2Oの発生に影響を与える他の要因として、pHが挙げ
られる。実験室やフィールドでの実験によりpHが脱窒や
硝化に及ぼす影響は多岐にわたって調べられている
（Ellis et al., 1998； Sitaula et al., 1995； Šimek & Cooper, 
2002）。脱窒により発生するN2OはpHが低い方が相対的
に大きく、また硝化についてもpHが低い方がN2Oの発
生が相対的に大きいとされているが、土壌の種類や、窒
素状況、水分状態など他の要因の作用もあるため、これ
らの傾向は常に当てはまる訳ではない。ヨーロッパの酸
性化した森林では、石灰を散布することにより表層土壌
のpH2.9－3.6からpH5.6－6.1へ上昇した結果、N2Oの放
出量が約1.6倍増加した（Butterbach－Bahl et al., 1997）。
Šimekら（2002）は、脱窒に対するpHの影響について、
これまでの研究例を吟味し、以下のような結論を導き出
している。すなわち、脱窒によって生じるガス（NO、
N2O、N2）の合計は酸性よりも中性かややアルカリの方
が大きくなるが、これは、脱窒の各酵素活性への影響よ
りもむしろ、土壌有機物量や無機態窒素量が少ないこと
から脱窒菌の菌数に制限が生じるためと結論づけてい
る。また、発生ガスのうちN2に対するN2Oの割合は、
pHが低い方が大きいことが分かっている。N2/N2O比に
ついては、pH以外に土壌水分の影響も大きく受けるが、
温度が高くなると大きくなるという事例も示されている
（Maag & Vinther, 1996； Rudaz et al., 1999）。本研究で
は、実際のフィールドでN2Oの放出に与えるpHの影響
を明らかにしていないが、乗鞍の針葉樹林では、0－
5 cm鉱質土壌のpH（H2O）が3.7と低く、このことが無
図44　 広域調査データにおけるN2O放出量とCO2放出量との関係 
推定窒素負荷量（kg N ha-1 yr-1）で記号を区分した 
N2O emission rates and CO2 emission rates measured in large area experiment. 
Marks represent level of estimated nitrogen deposition rate （kg N ha-1 yr-1 ）
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図45　 広域調査データを用いたN2O放出量の推定
Simulation of N2O emission rate by multiple 
regressions
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機態窒素が硝化や有機物への同化に利用され難かった理
由ではないかと考えられた（大浦ら, 2006； 二井ら, 2000； 
Aber et al., 1989）。
　また、森林という生態系の特徴にも注意を払う必要が
ある。例えば、台風やハリケーンによる降雨の影響につ
いても、単に降水の影響にとどまらず、風によるリター
フォール量の増加や、倒木更新による植物生長の変化を
伴って、数年にわたる影響として現れる場合も報告され
ている（Erickson & Ayala, 2004）。N2Oが、その基質と
なる窒素（アンモニウムイオンまたは硝酸イオン）の循
環量と密接な関係があるということは、伐採や自然災害
などによる樹木の枯死や持ち出しなどがN2Oの放出量に
大きい影響を持つという報告からも確認できる（Keller 
et al., 1993）。
　観音台および八郷でみられた高N2O放出区の出現の
ケースでは、N2O高放出チャンバーでのCO2放出量の顕
著な増加はみられなかった（データは示していない）。
K2で高放出がみられた（図25. a）2000年8月頃に、20 cm
土壌水で硝酸イオン濃度が他の区に比べて高い傾向に
あったこと（図12）から、何らかの原因で表層土壌が窒
素豊富になり、硝化が促進されたと推測される。このよ
うな高N2O放出か所の出現頻度について、簡単な試算を
行うと、観音台ては7.5％の確率で高N2O放出が出現し
たことになる。八郷でも同様な高いN2O放出がみられた
が、頻度は4年間で1ケース（約3％）（図25. b）であり、
八郷に比べ観音台で出現頻度が高かった。観音台は平地
のマツ林（およそ0.7 ha）であるが、松枯れが継続的に
起こっているため、枯死木の地下部遺体やこれらを分解
する微生物バイオマスの変動が、窒素の無機化を増加さ
せ、高いN2O放出の原因の一つ（窒素源）となっている
可能性が挙げられる。すなわち、人為的または自然によ
る撹乱は、N2O発生の大幅な増加をもたらし、その結
果、N2O放出量のばらつきが大きくなることが示唆され
た。
　Brummeら（1999）は、温帯林11データが3つのN2O
発生パターンに分けられることを示した。1）バックグラ
ウンドパターンでは、N2Oの発生量は10μg N2O－N m－2 
h－1と小さく、気象要因に影響を受けない。2）季節変化
パターンは、湿地林における季節の地下水位変化がN2O
発生に影響を与えている例や、ブナ林や針葉樹林でみら
れる気温や土壌水分の影響を受けているような季節変化
を示す。熱帯林でも季節変化がみられるが、これらは主
に雨期や乾期の間で起こる土壌水分の変化に起因すると
みなされている。3）イベントパターンは、急激なN2O
発生ピークが突然現れるパターンであり、乾期の後の降
雨時や、融雪時などにみられる。この分類は全ての発生
パターンを網羅するのに十分ではないかもしれないが、
大浦ら（2002）は、日本国内で得られた、数か所のN2O
放出パターンが、これらの3パターンに分類できること
を示した。すなわち、窒素負荷量が少なく冷温な森林地
帯では、年間のほとんどの時期にN2O放出が観察され
ず、バックグランドパターンに、窒素負荷量が多く温暖
な地域では季節変化パターン、そして窒素負荷量がやや
大きく、冷温な地域では春先や台風時に発生ピークがみ
られるイベントパターンに分類された。Brummeら
（1999）は、N2Oの発生に関わる重要性の位置づけを提
案し、その中で発生プロセスは最も低い位置にあり、生
態系と環境とをつなぐインターフェースと位置づけてい
る。最も上位に位置する要因として、土地利用の変化や、
気候変動、森林管理などを挙げている。大気由来の窒素
負荷は、はじめはプロセスへ影響を与えるが、やがて、
上位の要因へと関係づけられていくとしている。これ
は、窒素負荷量の増加が短期的なN2O放出量増加として
の影響から、内部循環量の変化をともない、慢性的な窒
素流出（N2OやNO3－）を引き起こす窒素飽和過程にも当
てはまる。世界各国で測定されたN2O発生パターンは多
様であり、一つの軸で説明することは困難である。しか
し、それぞれの地点では、マイナーなルール（パターン）
が存在し（Peter et al., 2000）、このルールを明らかにし
ていくことは、広域N2O放出推定にもつながる必要なア
プローチである。
Ⅴ　窒素の内部循環量および植物生長量評価
1　背景・目的
　森林生態系での物質循環において、植物を構成する主
要成分である窒素などの養分の多くは系内で循環する経
路を持っている（堤, 1987）。内部循環と呼ばれるこの経
路では、植物根から無機態の形で吸収された窒素は、一
部が樹体へと蓄積され、残りはリターフォール（有機物）
として土壌へ還元される。そして、土壌生物や微生物に
よる有機化および無機化作用を受け、再び植物に吸収さ
れる。窒素が相対的に不足しているような森林では、無
機化窒素は、効率的に生物に取り込まれるため、森林に
おける窒素の循環は閉鎖的であるという特徴を持つ（楊
ら, 2003）。一方、大気由来の窒素負荷量増加により、渓
流水などへの窒素流出などとして顕在化する窒素飽和の
進行段階において、この内部循環の変化が重要な過程と
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なること（Aber et al., 1989）は、様々な研究によって実
証 さ れ て い る（Gundersen et al., 1998； Jussy et al., 
2004）。その中で、窒素負荷量増加にともない、リター
フォールの量的変化（Gundersen, 1995）や質的変化
（Magill et al., 1997、2004； Elvir et al., 2006； Berg & 
McCaugherty, 2004；McNulty et al., 1996；Dise et al., 
1998）が生じることが、観測データや実験データにより
示されており、リターフォールは森林の内部循環の重要
な指標と考えられる。
　本研究では、物質循環調査を、針葉樹林と落葉広葉樹
林の両方を含み、生育環境も平地から山岳地まで多様な
森林を対象に実施した。このように、タイプの異なる森
林において、大気由来の窒素負荷量の影響を評価するた
めには、内部循環の特徴を捉える必要がある。そこで、
本章では、リターフォール調査に基づき、窒素の内部循
環量を評価することを目的とする。また、リターフォー
ルの化学性や、窒素回収率など、樹種や植生タイプによ
り異なる生物的特徴についても検討する。更に、リター
フォール量に影響を及ぼすと考えられる樹木の生育状態
を評価するために、現存量および生長量の推定を行い、
リターフォール量との関係を考察する。
2　調査地および方法
　⑴　リターフォール量　
　物質循環調査（Ⅱ章）を行った観音台および八郷（茨
城）、奥日光（栃木）および乗鞍（長野）において、リ
タートラップ（0.9 m×1.2 ｍ、1.4 mmメッシュ、2反復）
によるリターフォール調査を実施した。調査地の詳細に
ついては、Ⅱ章に示した。観音台（2002年10月－2003
年10月の1年間）および八郷（2002年7月－2004年7月
の2年間）では、通年でリターフォールを採取したが、
落葉期や春の開花期には2週間間隔で採取を行い、冬季
には頻度を下げて実施した。奥日光での採取期間は2001
年5（6）月－同年10月末までの1シーズンで、積雪期間
の採取は行っていない。同じく積雪地域である乗鞍で
は、2002年10月末－2004年10月末までの2年間リター
フォール採取を行ったが、積雪期間には回収を行わず、
春の融雪後にリタートラップ内に残ったリターフォール
を回収してこの期間のデータとした。また、追加地点と
して、東京農工大学のFM多摩丘陵（東京八王子）のヒ
ノキ林およびコナラが優占する落葉広葉樹林においてリ
ターフォール調査を実施した。本調査地周辺は、大気由
来の窒素負荷量が大きく（林内降水で20－35 kg  N ha－1 
yr－1）、降雨時に渓流水からの窒素流出がみられるケース
があり（＜150μM）、窒素飽和が起こっていると考えら
れている地域である（Baba, 1993）。FM 多摩丘陵につい
ては、樹齢の異なる2つのヒノキ植林（HJ :30年生、
HS:40年生）およびコナラ林（樹齢約60年）を対象に
2004年7月から翌年6月までの1年間、リタートラップ
（1m×1m、0.5 mmメッシュ、3反復）で捕集したリター
フォールを約1か月毎に採取した。この前年に同調査地
で風間らがリターフォール測定を実施しており（風間ら, 
2004）、これらの結果と合わせて検討した。
　回収したリターフォールは、1）葉、2）枝および 3）
花弁や毬果などを含むその他に分別し、80 ℃で48時間乾
燥した後に計量し、粉砕を行った。再度乾燥した粉砕試料
を用い、元素分析装置（Flash EA1112、ThermoQuest、
Itary）で窒素および炭素の含有率を測定した。ただし、
奥日光サンプルについては、枝とその他の2つに分け、
分析値は㈱パリノサーベイによる測定値（CNコーダー、
Yanako Ltd. MT600）を用いた。各器官の窒素含有率に
重量をかけて積算し、期間別または年間のリターフォー
ル窒素量を求めた。
　⑵　生葉の窒素含有量
　FM多摩丘陵では、植物葉の窒素状況を調べるために
生葉の採取を実施した。対象樹木は、前述のリター
フォール調査を実施した3つの林分内で、コナラおよび
ヒノキを各2本ずつ選定した。サンプリングは、陽の当
たる枝を選んでおき（地上高2.5－5m）、毎回ほぼ同じか
所から、約20－30 cmの枝先を切り落とした。採取には
高枝切りばさみを用いた。採取枝は研究室に持ち帰った
後、ヒノキについては緑の部分を葉として切り分け、直
ちに80 ℃で48時間乾燥させた。コナラについては葉柄
から先を切り分け、SPAD（ミノルタ）でクロロフィル
量の目安となるSPAD値を測定した後に乾燥させた。粉
砕試料を用い元素分析装置にて窒素および炭素含有率を
測定した。
　生葉データおよびリターフォールデータを用いて、葉
の窒素の転流率を計算し、林分間で比較した。生葉は
2004年の夏季3時期のデータを平均して計算に用い
た。リターフォールから対象樹種の葉のみを選別して窒
素含有量を測定し、重量当たりの窒素の減少割合を転流
率とした。
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　⑶　樹木調査
　リターフォール調査を実施した森林のうち、観音台お
よび八郷、乗鞍、FM多摩丘陵において毎木調査を実施
した。調査地内に15 mまたは12 m四方のコドラートを
設け、胸高直径約3 cm以上の全ての樹木について、胸高
周囲を測定した。乗鞍では、地表から130 cmの位置にラ
ベルを打ち付け、巻き尺で樹周囲を測定した。2003年6
月から2004年11月までに合計4回、同じ位置で胸高周
囲を計測した。また、土木用亀裂変位計を用いた永田ら
（2001）の方法を用い、各調査地で代表的な樹木3本につ
いて、幹の肥大生長をモニタリングした。観音台および
FM多摩丘陵では1時期、八郷では、2時期で毎木調査を
実施した。130 cmのスケールをもちいて、胸高周囲を測
定した。また樹木生長の季節変化を把握するために、指
標木数本に130 cmの高さにビニールテープを捲き、定期
的に胸高周囲を測定した。
　樹木の肥大生長を推定するために、既存の推定式
（3）、（4）（後藤ら, 2003） に各時期の胸高直径データ
（DBH： cm）を当てはめて、それぞれの時期の地上部現
存量（Wt：d.w. kg）を推定した。2時期以上で毎木調査
を実施した八郷、乗鞍については、現存量の差から地上
部年間生長量を推定した。また幹の養分率（堤, 1987）を
用いて、窒素量への換算を行った。
　Wt（Conifer） = 0.223×DBH2.11　 …………………（3）
　Wt（Deciduous） = 0.043×DBH2.76　………………（4）
　樹木による根からの窒素吸収量を地上部生長量および
リターフォール量などから、式（5－3）の様に仮定した。
根からの吸収（N）量 = リターフォール（N）量 + 地上部
生長（N）量 － 葉面吸収（N）量　……………………（5）
　ここで、林外降水と比べて林内降水の窒素フラックス
が小さい場合のみ、その減少を葉面吸収によるものとみ
なした。
3　結果
　⑴　リターフォール量
　表11に各調査地のリターフォールの特徴を示した。落
葉広葉樹林（八郷、茨城）で4.8 t ha－1 yr－1、で亜高山帯
の落葉広葉樹林（乗鞍、長野）で2.4 t ha－1 yr－1および2.7 
t ha－1 yr－1、同針葉樹林（乗鞍、長野）で3.7 t ha－1 yr－1で
あった。松枯れが起こっている観音台（茨城）のマツ林
では、リターフォール量は2.9 t ha－1 yr－1であった。奥日
光の落葉広葉樹林では、積雪期を除く期間で、0.9 t ha－1
および4.6 t ha－1であった。FM多摩丘陵では、2004年の
1年間のリターフォール量を比較すると、コナラ林で6.3 
t ha－1 yr－1、ヒノキ林では、5.6－6.4 t ha－1 yr－1であり、
若齢林（30年）で壮齢林（40年）に比べリターフォール
量が多かった。リターフォール量から窒素量に換算する
と、FM多摩丘陵のコナラ林で非常に大きく、102.1 kg N 
ha－1 yr－1であった。次いで、八郷（茨城）および弓張峠
（奥日光、栃木）で約60 kg N ha－1 yr－1という値であっ
た。乗鞍では、20－40 kg N ha－1 yr－1と低めであり、前白
根（奥日光、栃木）や観音台（茨城）の疎林でも20 kg N 
ha－1 yr－1以下であった。
　⑵　リターフォールの季節変化
　年間のリターフォールがどのような季節分布を持つの
かを明らかにするために、FM多摩丘陵のデータを例
に、リターフォール量の季節変化を示した（図46）。い
ずれの林分も8月に台風による落葉落枝の増加がみられ
た後、秋の落葉期（10－11月）に大きなピークが現れる
というパターンを示した。季節ごとの変動や、林分によ
るリターフォール量の大小関係は、風間ら（2004）によ
る前年の結果とよく似た傾向を示した。7月から11月の
5か月間のリターフォール量を前年データ（風間ら, 
2004）と比較すると、コナラ林で35％、ヒノキ林で約
15％減少していた。しかし、落葉などの生育ステージの
進行は気象条件等により前後するため、カレンダーで区
切るのは適当ではなく、平均的な年リターフォール量を
測定するためには、季節パターンを加味した年単位のリ
ターフォール測定を複数年行う必要がある。
　FM多摩丘陵の2004年の年間リターフォール量および
窒素量を器官別に示すと（表12）、いずれの林分でも葉
リターが約7割を占めており、次いで枝リターが約1－2
割を占め、壮齢林（コナラおよびヒノキ）で落枝の割合
が大きい傾向がみられた。また春先の開花時期には、花
弁などの割合が多く、葉リターの割合は3割以下に低下
した。図47にリターフォールの器官別窒素含有率の季節
変化を示した。いずれの林分においても、葉リターの窒
素含有率は10－11月頃から徐々に減少した。枝リターに
ついては、窒素含有率の季節変化は小さかったが、落葉
樹のコナラ林で冬から春にかけて窒素含有率の増加傾向
がみられた。リターフォール全体の窒素含有量は、9月
に最も高くなり、秋から冬にかけて低下する傾向を示し
た。台風などによる落枝割合の増加や、落葉期に向けて
茶化した落葉の割合が増加したことが窒素含有率低下の
要因であった。ヒノキ若齢林および壮齢林では、周辺か
らの落葉広葉樹リターフォールの混入があり、10月から
12月の2か月間の葉リタ （ー全リターフォール量の70－
59大浦：大気由来の窒素負荷が森林生態系の窒素循環およびN2O放出に与える影響
97％）でみると、若齢林では乾物重で約40％（窒素量で
59％）、壮齢林では乾物重で34％（窒素量で44％）が広
葉樹であった。落葉広葉樹では落葉初期に、葉リターの
窒素含有率は比較的高いため、ヒノキ単一の場合に比べ
てリターフォールの窒素含有率は高くなった。合計窒素
については、コナラ林で102 kg N ha－1でありヒノキに比
べて大きかった。いずれの林分においても葉リターが窒
素全体の7－8割を占めた（表12）。すなわち、開花期な
どのイベント時を除けば、各時期のリターフォール量お
よび質（窒素含有率）は葉リターによって左右される。
　⑶　生葉の季節変化
　前項で示したとおり、葉リターの化学性がリター
フォール全体の質（N％）に大きい影響を与えることか
ら、生葉採取による葉の窒素含有率調査を実施した。本
調査により、窒素の転流など、葉リター形成に関する検
討を行うことを目的とした。図48にコナラおよびヒノキ
の生葉における窒素含有率の季節変化を示した。コナラ
では、11月から12月にかけて窒素含有率が急激に減少
し始め、落葉期には窒素含有率が1.3％と生育期のほぼ
半分となった。同時に測定したクロロフィル量の目安と
表11　 各調査地のリターフォール特徴 
Characteristics of the litterfall in each site
表12　 FM多摩丘陵における器官別リターフォール量および窒素量（2004/7－2005/6） 
Amount of litterfall and nitrogen in each organ
??????????????
??
?t ha?? yr???
???
?kg N ha?? yr???
C/N ?? ? ????????????
[????%?]??
NY ?????
????
?Ulmus davidiana etc.? ?.?
?? ??.??? ? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
NM ?????
?????
?Betula Ermanii? ?.?
?? ??.??? ? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
IK ???
????
?Pimus densiflore? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
IY ?????
???
?Quercus serrata etc.? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
SU ?????
????
?Quercus mongolica? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
SC ???
????
?Abies veitchii? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
SD ?????
?????
?Betula spatyphylla? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
HK ?????
???
?Quercus serrata? ?.? ???.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
HJ ???
???????
?Chamaecyparis obtusa? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
HS ???
???????
?Chamaecyparis obtusa? ?.? ??.? ??.? ?.? ??.???.???.??   [??.?]
 
?? ??????????????????????????????????????????
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??
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図46　 FM多摩丘陵におけるリターフォール量の季節変
化（積み上げグラフ） 
Seasonal change of amount of litterfall at 3 type of 
forest in FM-tama, Tokyo  （Stacked line graph)
図47　 各器官リターフォールの窒素含有率の季節変化 
Seasonal change of nitrogen concentration in each 
organ of the litterfall
なるSPAD値（ミノルタSPAD）は、窒素含有率とほぼ同
調的に変化した。一部サンプルでは、秋にSPAD値が減
少し始めても窒素含有率に変化がみられず、この理由と
して、クロロフィルやタンパク質の分解と転流が段階的
に行われているためではないかと考えられた。一方、ヒ
ノキでは、初夏から夏にかけてわずかな窒素含有率の増
加傾向がみられたが、調査期間を通して大きな変化はな
く、1.4－1.6％で推移した。ヒノキなどの針葉樹では、
春に新葉が開き、秋にまとまった落葉が起こるが、葉は
枝に数年宿存するため、古い葉から新しい葉へ窒素を始
めとする養分の転流が生じると考えられる。落葉期に、
茶化したヒノキ落葉のみを選別して測定すると、窒素含
有率は0.7－0.75％に低下しており、落葉直前の転流に
より葉の窒素の50％程度が樹体に回収されたことにな
る。
　図49ではFM多摩丘陵のコナラ林とヒノキ林につい
て、葉リターと生葉との窒素含有率を比較した。葉リ
ターでは、樹種の選別は行っていないが、林分の樹種構
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成から他樹種の落葉の混入は数％以下と推定された。コ
ナラでは、枝を切り落とし直ちに葉を切り分けた生葉サ
ンプルと、風などにより落下した葉リターの窒素含有率
が、ほぼ同じであるという結果が得られた。コナラのよ
うに、一斉開葉式の植物の場合には、葉リターフォール
の窒素含有率を生葉のそれと同等に扱えることが明らか
になった。一方、ヒノキについは、夏から秋にかけ、生
葉と落葉の窒素含有率の差が大きい傾向がみられた。こ
の理由として、ヒノキのような複数年葉をつける植物の
場合には、葉同士の窒素転流が起こるため、生葉とリ
ターフォールの葉が必ずしも同じ窒素状態ではないため
と考えられる。
　⑷　樹木現存量と生長量
　表13に胸高直径から計算した胸高面積 （ BA: Basal 
Area、m2 ha－1）、地上部現存量および生長量を示す。茨
城の観音台アカマツ林の林齢は約30年、FM多摩丘陵の
ヒノキ林がHJで30年、HSで40年であり、同コナラ林が
60年であるが、その他の樹齢については不明である。平
地林である観音台のアカマツ林は、近年の松枯れにより
疎林となっており、他の調査林に比べ地上部現存量が極
端に少ない。乗鞍SCではBAが57 m2 ha－1と大きく、胸
高直径の大きい個体（平均18.0 cm）が多かった。その結
果、現存量は多く推定されたが、生長量は少なく見積も
られた。一方、乗鞍SDでは、BAは37 m2 ha－1と小さく
図48　 生葉の窒素含有率の季節変化 
a）コナラ、b）ヒノキ 
Seasonal change of the nitrogen concentration of fresh leaves at FM-tama. 
a) Oak (Quercus serrata)  b) Cypress (Chamaecyparis obtuse)
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現存量は少ないが、生長量は多い結果となった。生長量
を窒素量に換算すると、乗鞍SCにおける地上部への年間
窒素固定量は、乗鞍SDの半分以下となった（表13）。八
郷の落葉広葉樹林は、地上部現存量や生長量は、乗鞍SU
と似た値であったが、リターフォール量については、約
2倍と多かった。この両地点は、窒素の負荷量で約3倍の
差があった。同程度の樹木生長を行いながら、リター
フォールによる窒素の循環量は大きく異なることが明ら
かになった。FM多摩丘陵については、ヒノキ植林でBA
は大きいが、密植のためか細い個体が多く立ち枯れ木も
多かった。コナラ林は自然林であり、BAは小さいが、大
木が多いため現存量は多く見積もられた。
4　考察
　⑴　窒素負荷と窒素の内部循環
　本研究で調査を実施した関東周辺の森林は、窒素負荷
量が5 kg N ha－1 yr－1以下から36 kg N ha－1 yr－1弱の範囲
で変化し、これに対応するリターフォール窒素量は、落
葉広葉樹では20 kg Nha－1 yr－1から100 kg N ha－1 yr－1で
あった。針葉樹については、25－60 kg N ha－1 yr－1であっ
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図49　 生葉と葉リターの窒素含有率 
a）コナラ、b）ヒノキ 
Seasonal changes of the nitrogen concentration of fresh leaves （or needles） and leaf litterfall at FM-tama 
a） Oak （Quercus serrata）  b） Cypress （Chamaecyparis obtuse）
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た。落葉広葉樹林では、窒素負荷量の増加にともない、
リターフォール窒素量が増加する傾向がみられたが、有
意な相関は認められなかった（ r = 0.74　p < 0.1 ）。針葉
樹林では、明らかな関係は認められなかった。
　Gundersen（1995）によって報告された、ヨーロッパ
各地のリターフォールデータでは、林内雨による窒素負
荷量との間に、次のような関係がみられる。針葉樹では、
窒素負荷量が30 kg N ha－1 yr－1までは、負荷量の増加に
応じてリターフォール窒素量も大きくなるが、窒素負荷
量が30 kg N ha－1 yr－1を過ぎると、リターフォール窒素
量は頭打ちとなり、その値は40－60 kg N ha－1 yr－1であ
る。一方、落葉広葉樹については、窒素負荷量が10 kg N 
ha－1 yr－1強から60 kg N ha－1 yr－1強までの範囲におい
て、窒素負荷量とリターフォール窒素量の間に正の相関
がみられ、リターフォールの窒素量は130 kg N ha－1 yr－1
でまで増加した。このデータに本研究の結果を加えて、
図50に示した。国内データは、林内降水窒素負荷量の上
限が小さいが、樹種による窒素負荷量とリターフォール
窒素量との関係は、ヨーロッパのデータとほぼ同じ範囲
内にプロットされた。両データから、林内降水窒素量増
加にともなうリターフォール窒素量の増加傾向が、落葉
広葉樹林でより明確であることが示された。一方で、奥
日光前白根の落葉広葉樹林や、茨城観音台の針葉樹林な
ど、生育障害などにより枯死個体が多い林分では、リ
ターフォール窒素量は少なく、窒素負荷量から予想され
るリターフォール窒素量から外れた点となった。このよ
うに、窒素以外の要因が生育の制限要因となるケースも
あり、リターフォール窒素量は窒素負荷量によって一義
的に決まる訳ではない。しかし、リターフォール窒素量
が多い生態系は、窒素負荷量が10 kg N ha－1 yr－1以上で
出現しており（図50）、増加する窒素負荷量は、リター
フォール窒素量を増加させる必要条件となっている。
　窒素の添加実験による生葉や葉リターの窒素濃度の変
化については、他に多くの報告例がある（Elvir et al., 
2006；Sheppard et al., 2001； Gundersen et al., 1998； 
Andersson et al., 2001）。McNultyら（1996）では、約15
－30 kg N ha－1 yr－1の窒素添加により、6年でトウヒ葉針
の窒素含有率が2倍近く上昇した。Gundersenら（1998）
は、窒素負荷の添加、除去実験（NITREX）の結果から、
もともとの窒素負荷量が20 kg N ha－1 yr－1以下の地域
で、35 kg N ha－1 yr－1以上の窒素添加により、リター
フォールの窒素量が1－4割増加するという結果を示し
ている。Diseら（1998）は、NITREXの結果と、ヨーロッ
パ各地の針葉樹の調査結果から、窒素負荷の増加が、当
年葉の窒素濃度やリターフォール窒素濃度上昇に、中期
的影響として現れることを示している。
　⑵　樹種特性
　一般に、針葉樹のリターフォールは、落葉広葉樹に比
べてC/N比が大きい場合が多い（森田, 1972）。また、ハ
ンノキ属のヒメヤシャブシでは、リターフォールの窒素
含有率が大きいが（堤, 1987）、これは多くのハンノキ属
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表13　 樹木現存量および生長量の推定 
Aboveground biomass and growth rate of trees estimated with diameter at breast high
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の樹種同様に根粒菌を持っているため窒素に対するスト
レスが小さいためと考えられる。このように、根粒菌の
有無や、広葉樹か針葉樹かなどの区別により、リター
フォールの化学性や養分転流などの特性が異なることか
ら（Waring & Franklin, 1979； Helmisaari, 1995）、窒素負
荷量の変化により受ける影響も異なると考えられる。
　本研究で調査した森林は、樹種構成が多様であるた
め、リターフォールの化学性や窒素量に関する樹種の影
響を整理しておく必要がある。
　対象とした落葉広葉樹林の落葉期の葉リターの窒素含
有率は、0.9から2.2％の間での変動した。最も、窒素含
有率の高いダケカンバ林では、リターフォールの窒素含
有率の季節変化が非常に小さく、落葉時の窒素転流率が
非常に小さいことも特徴的であった（表11）。コナラを
中心とする落葉広葉林では、0.9％と1.5％という生育地
間の差がみられた。針葉樹林では、アカマツ林、ヒノキ
林、亜高山のシラビソ林を比較した。落葉期の窒素含有
率は、0.5から0.8％であり、落葉広葉樹林に比べて低
かった。乗鞍の例で、針葉樹林と落葉広葉樹林を比較す
ると、リターフォール量は、針葉樹林で多かったが、落
葉期の窒素含有率の差が大きく影響し、リターフォール
窒素量としては、落葉広葉樹林で針葉樹林の約1.3倍と
なった（図51）。また、温暖で窒素負荷が大きいFM多摩
では、リターフォール量は、どの林分もほぼ同程度の6 t 
ha－1 yr－1であったが、リターフォール窒素量では、落葉
広葉樹林で針葉樹林の約1.5倍となり、リターフォール
による窒素の還元量は100 kg N ha－1 yr－1以上となった
（表11、図51）。以上の結果、各調査地においてリター
図50　 林内降水による窒素負荷量とリターフォール窒素量 
The effect of nitrogen input （throughfall） on nitrogen flux with litterfall
図51　 各調査地のリターフォール量およびリターフォールによる窒素循環量 
Amount of litterfall and litterfall nitrogen in experimental sites
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フォール量に対する樹種の影響は認められなかった。し
かし、落葉期の葉リターフォールの窒素含有率について
は、落葉広葉樹で高く、針葉樹で低いという大まかな傾
向がみられた。その結果、同じ地域におけるリター
フォール窒素量は、落葉広葉樹林で多い傾向となった。
しかし、リターフォール量やリターフォール窒素量は、
地域間の差も大きく、気候要因などを含む環境要因の影
響が大きいと考えられる。また、FM多摩の針葉樹林で
は、リターフォール全体のC/N比が50前後であり、他
の針葉樹林（アカマツ林：90、シラビソ林：71）に比べ
て低く、落葉や落枝などの窒素含有率が高いことが示さ
れ、窒素負荷などの環境影響を受けている可能性が示唆
された。
　⑶　樹木密度と窒素の内部循環
　森林生態系における窒素蓄積増加量は、樹種や環境条
件が同じでも、樹木密度などの植生状況によって異な
る。生長初期段階では、植物の窒素蓄積増加率は大きい
が、バイオマス自体が小さいため、窒素の蓄積量および
循環量はそれほど大きくない。樹木の生長が進むと植物
からの還元量も増えるが、更に生長のため多くの窒素を
要求し、生態系の窒素蓄積量は増加する。しかし、生態
系のバイオマスが最大になると、窒素要求についての前
年からの増加分は小さくなり、窒素の循環量に対する需
要の割合が減少する（Helmisaari, 1995）。この様な植生
の状態の違いにより、系外から負荷される窒素の影響が
異なると考えられている（Aber, 1989）。
　そこで、本研究における調査林について、胸高面積
（BA）とリターフォール窒素量の関係を検討した。林齢
の異なる針葉樹林を対象にしたヨーロッパにおける調査
結果（Helmisaari, 1995； Jussy et al., 2004）と合わせて、
図52に示す。本研究の調査地では、同じBAでも平均胸
高直径が小さく、樹木本数が多いという特徴があった。
リターフォール窒素量はBAが30－50付近で他の報告に
比べて多く（図52）、これらは窒素負荷量の多い地点で
あった。落葉広葉樹林では、BAが30弱にもかかわらず
内部循環窒素量は多いなど、BAとは関係なくリター
フォール窒素量が変動しており、これは窒素に対する要
求度が、落葉広葉樹と針葉樹とで差があるというWaring
ら（1979）の結果を支持した。全体をみると、リター
フォール窒素量はBAが40前後でピークを持ち、その前
後で減少している。つまり、絶対的なBAの大きさ（例
えば40以上）が、リターフォール窒素量の減少を引き起
こしている可能性があり、その原因として、樹木の生長
量減少にともなう新鮮葉量の減少、または、樹体量の増
加にともなう体内蓄積窒素の増加により、転流による窒
素供給量の増加などの可能性が考えられる。
　FM多摩丘陵の林齢の異なるヒノキ林では、リター
フォール量、窒素量共に30年生林の方が40年生林に比
べに多かった。リターフォールの内訳をみると、40年生
林では落枝の割合が比較的大きく、葉やその他のリター
フォールは30年生林に比べて少なかった。立ち枯れ木が
多数みられることからも、40年生林では、何らかの原因
で生長が緩やかになっている段階であると考えられる。
それぞれの林分のBAは、38.5と50.4であった（表13、
図52）。
図52　 胸高面積（BA）とリターフォール窒素量 
The relation of basal area （BA） and nitrogen of litterfall
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　⑷　窒素循環におけるリターフォール窒素の意義
　本研究では、樹種や生育環境の異なる森林において、
リターフォール窒素量を指標として内部循環を評価する
ことを目的とした。その結果として、窒素負荷量の増加
に対して、窒素の内部循環量が増加すること、また、針
葉樹林と落葉広葉樹林とでは、窒素負荷量に対する反応
が大きく異なることが明らかになった。一方で、窒素以
外の要因により、樹木密度が小さい林分や、生育状態の
不良な林分では、窒素の内部循環量は、窒素負荷量とは
関係なく、少ないことも示された。このように、窒素の
内部循環量は、窒素負荷量や、窒素負荷以外の様々な要
因との相互作用によって決まるが、その中でも、植物の
生物的な要素への依存が大きく、植生ごとに異なる窒素
循環の特徴を良く表している。
　リターフォール窒素を指標とした内部循環量は、窒素
負荷により影響を受けるものであると同時に、物質循環
の観点からみると、林床への有機物としての窒素負荷と
いう意味を持つ。すなわち、大気由来の窒素負荷の一部
が、植物を介して植物－土壌間の有機物としての窒素循
環に取り込まれるのか、有機物量の循環量の変化をとも
なわないのかが、リターフォール窒素の変化として現れ
る。この様な窒素の内部循環量を、林内降水により無機
態で負荷される窒素と合わせて評価することで、植物と
の交互作用を含んだ林床への窒素負荷量を表すことがで
きる。このような、大気由来の窒素負荷の植物への効果
を含んだ、窒素インプットの指標は、多様な森林生態系
での窒素循環の比較に適した有効な指標となると考えら
れる。
Ⅵ　生態系の窒素循環とN2O放出（総合考察）
1　目的
　本章では、窒素負荷量や植生タイプの異なる森林につ
いて実施した、窒素循環調査の結果に基づき、生態系の
窒素循環の比較検討を行う。土壌からの硝酸イオン流出
量および林床からのN2O放出量を、生態系からの窒素流
出として、これらを制御する要因についての検討を行
う。ヨーロッパの針葉樹林を対象に行われた、先行研究
（NITREXなど）の結果と比較することにより、植生タイ
プの異なる森林における窒素循環の特徴を明らかにす
る。特に、針葉樹林と落葉広葉樹林とで異なる、樹冠を
経由する窒素の循環パターンに注目し、これらを加味し
た、窒素流出量の推定方法を検討する。
2　物質循環の比較　
　Ⅱ章からⅤ章までに明らかにした窒素循環量の特徴を
まとめ、表14に示した。なお、渓流水の硝酸イオン濃度
など関連項目については、環境省のプロジェクト研究の
報告書（環境省, 2004）などから引用した。FM多摩丘陵
（東京都八王子市）は、多摩丘陵の入り口に位置し、都心
の影響を大きく受けている貴重な地点であるため、比較
データとして加えた。ただし、リターフォール以外の項
目については、文献値（Baba, 1993）や統計値を引用し
たため、測定方法や測定時期の違いによる誤差を含む。
　国内8か所の対象林には、立地環境や樹種の異なる植
生が含まれている。茨城、長野、東京の各地点では、近
接する針葉樹林と広葉樹林を比較した。また、温帯平地
林から、山岳地帯の亜高山冷温帯林までを対象としてお
り、立地環境も多様である。林外降水による窒素負荷量
は、約4 kg N ha－1 yr－1から20 kg N ha－1 yr－1まで、約5倍
の差があり、都市近郊林であるつくば（茨城）や八王子
（東京）で高く、山岳地帯の乗鞍（長野）で低かった。同
じく山岳地帯の奥日光（栃木）では、窒素負荷量は中か
ら高程度であり、尾根部と谷部という立地条件による負
荷量や植生状態の違いが顕著であった。一方、表15に、
ヨーロッパで行われた窒素負荷量制御実験（NITREX）の
データを示す（Gundersen et al.,1998）。NITREXでは、
ヨーロッパ北部の針葉樹林を調査対象としており、土壌
は寒冷地針葉樹林に特有なポドゾルであり、地点間の植
生や土壌条件が類似しているという特徴を持つ。
NITREXでは、各地点における窒素負荷の大小によっ
て、窒素の添加または除去処理を施し、その生態系影響
を評価したが、本研究では、各地点の対象区（無処理区）
のデータを比較に用いた（表15）。NITREXの各地点にお
ける林外降水による窒素負荷量は、9 kg N ha－1 yr－1から
33 kg N ha－1 yr－1であり、国内調査地に比べ、より負荷量
の多い地点を含んでいる。これらのデータを合わせて比
較検討を行った（図53）。リターフォールについては、
NITREXの針葉リターフォールデータに合わせて、葉ま
たは針葉のリターフォール量を比較した。
3　窒素インプットと窒素アウトプット
　林内降水による窒素負荷量を窒素インプット量とし、
50 cmまたは根域から下層への硝酸イオン流出量を窒素
アウトプット量として、生態系毎に比較した（図54. a）。
窒素インプット量が多い地点で、硝酸イオン流出量が多
くなる傾向がみられた。窒素に関しては、生態系におけ
るインプットとアウトプットの関係は、直線的ではな
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表14　 物質循環調査結果概要 
Characteristics and concentration and flux data from experiment sites.
＊1　乗鞍調査地の林外降水は、物質循環調査地から約3 km離れた採取地点の値
＊2　アメダスデータ（八王子：1990－1993の平均値）
＊3　文献値（Baba, 1993）等より計算した値
＊4　50 cm流出量は暖候期のみの値
＊5　測定値平均から単純に時間積算した値
＊6　文献値（Yoh et al., 2003）より計算
表全体の作成にあたり、環境省（2004）を参照した
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く、窒素負荷量がある閾値を超え、10 kg N ha－1 yr－1から
25 kg N ha－1 yr－1までの間の地点については、硝酸イオ
ン流出量と窒素負荷量の間に、一定の関係は見られず、
硝酸イオン流出量の変動が非常に大きいことが示され
た。林床からのN2O放出量については、窒素負荷量が、
10 kg N ha－1 yr－1を超える辺りから、放出量が急激に増
加する地点が出現したが、窒素負荷量とN2O放出量との
関係は明らかではなかった（図54. b）。
　すなわち、大気由来の窒素負荷量が極端に少ない地域
では、窒素の流出はほとんど認められず、一方、窒素負
荷量が極端に多い地域で、硝酸イオン流出量の増加など
による窒素飽和現象が確認された。しかし、窒素負荷量
が10－20 kg N ha－1 yr－1前後の地点については、硝酸イ
オン流出量やN2O放出量などの環境への窒素流出量は、
変動が非常に大きく、窒素負荷量以外の要因による影響
を受けていることが示唆された。
　国内の既存研究によると、関東や関西の森林での林内
降水による窒素負荷量は、10－20 kg N ha－1 yr－1の報告
が多い（Ohrui & Michell, 1997； 小柳ら, 2002； 小林ら, 
1995； 徳地・岩坪, 1992）。また、近年、窒素負荷量の増
加傾向も報告されており（土器屋, 2001）、このような中
－高程度の窒素負荷を受ける森林は、国内に多く分布す
ると推測される。この範囲の窒素負荷量が、環境からの
窒素流出に対する閾値にあたると考えられるため、窒素
流出に関与する要因について更に吟味する必要がある。
4　林床のC/N比
　Emmettら（1998）は、NITREXの結果をもとに、林床
のC/N比が24以下になると、窒素負荷量に対する硝酸
イオンの流出割合が増加するという結論を導いた。同様
の現象は、アメリカの温帯林でも報告されている。林床
のC/N比が22－24より大きいか、窒素含有率が1.4％よ
り小さい場合には、硝化が起こりにくいというデータ
が、窒素負荷量傾斜のある地点、または実験的に窒素負
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表15　 NITREXの対象区データ 
Characteristics of the site and concentration and flux data from control treatment at five NIREX sites
注）Gundersenら（1998）より作成
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図53　 生態系毎の窒素循環量 
Characteristics of amount of nitrogen cycling in each experimental site
図54　 窒素インプットと窒素アウトプット 
林内降水窒素量とa）根域以下への硝酸イオン流出量、およびb）臨床からのN2O放出量との関係　各マーク塗
りつぶしは、本研究（＊ただし、FM多摩については文献値を引用）の国内データ、白抜きは、NITREX（ヨー
ロッパ）データ 
The relation between nitrogen input and nitrogen output; a) NO3
- leaching below rooting zone and b) N2O emission 
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荷量を変えた実験で示されている（McNulty et al., 
1996）。土壌中の硝酸イオンは、有機態窒素の無機化と
その後の硝化によって生成されるが、有機態窒素の無機
化過程は、基質のC/N比に強く影響を受けることは良く
知られており（楊, 2004； 日本ペドロジー学会編, 2007）、
微生物代謝に裏付けされた有効な指標と考えられる。
　本研究で得られた林床（A 0層）のC/N比は、針葉樹で
は、34および37であり、いずれもNITREXの窒素負荷の
少ない地点と同レベルであった。一方、落葉広葉樹林で
は、A 0層のC/N比の変動幅が大きく、リターフォールの
化学性の違いが影響していることが示唆された（Ⅴ章）。
林床（A 0層）のC/N比と、森林へのインプット窒素に対
する流出窒素の割合との関係をプロットすると、本研究
の国内調査地点の値は、NITREXでみられた関係（C/N
比24以下で、負の相関がみられる）から大きく外れる結
果となった（図55 . a）。
　国内57か所を対象とした広域調査でも、窒素負荷（推
定）量とA 0層の窒素含有率又はC/N比との間に有意な関
係はみられなかった（Ⅳ章）。これらの結果から、NITREX
では窒素状況を示す有効な指標であった林床のC/N比に
ついて、日本国内の多様な林分に対しては、指標の有効
性は確認されなかった。
　この原因として、多様な樹種を対象にしたために、リ
ターの質的変異の影響が大きいことが挙げられるが、こ
れに加え、土壌や気候要因の影響が大きいことも考えら
れる。NITREX調査地点の土壌であるポトゾルは、一般
に、厚いA 0層が堆積し、特にF層（細破砕された植物遺
体）やH層（腐植層）が発達している（河田, 2000）。こ
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図55　 林床のC/N比と、生態系への窒素アウトプット/インプット比 
a：林床（A 0層）のC/N比およびb）鉱質土壌C/N比との関係。塗りつぶしは、本研究の国内データ、白抜きは、
NITREX（ヨーロッパ）データ 
The relation between the proportion of nitrogen inputs leached (N output / N input) and a) the carbon-nitrogen  
(C/N) ratio of the forest floor and b) the carbon-nitrogen (C/N) ratio of the mineral soil
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のため、負荷された窒素の保持機構や、リターフォール
の化学性を反映した微生物代謝の効果が、A 0層で比較的
安定した性質として示されると考えられる。一方、比較
的温暖湿潤な気候のもとで、有機物の分解が促進される
ため、国内調査地の多くで、A 0層は数 cmと薄かった。
その結果、A 0層に占める、L層（リター層）の割合が大
きくなり、C/N比は、NITREXに比べ高くなったと考え
られる。すなわち、気候要因によるA 0層の発達過程の違
いが、指標としての有効性の差をもたらしたと考えられ
る。
　さらに、林床（A 0層）のC/N比に関して、採取方法に
ついても注意が必要である。アメリカ高地での実験
（McNulty et al., 1996）では、採取したサンプルを5 mm
の篩にかけた後にCとNとを分析している。すなわち粗
大有機物（葉や枝、根など）や石を除いたL層とF層と
H層がある場合にはH層を合わせた物であると推測され
る。NITREXの多くでは、L層、F層、H層を平均した値
が使われているが、H層が発達していない土壌では、L層
とF層を平均した値が使われている。一方、Emmettら
（1993）は、有機物層の内、L層とF層を林床とし、H層
はもともとあった有機物として区別している。このよう
に、林床（Forest floor）の扱いは、論文や生態系により
微妙に異なるため、タイプの異なる生態系で比較する際
には、その定義に注意する必要がある。本研究では粗大
有機物を含む有機物層（A 0層）を、全て粉砕して測定し
たものを用いた。また、鉱質土壌のC/N比について、林
床のC/N比と同様に、森林へのインプット窒素に対する
流出窒素の割合との関係をプロットした（図55. b）。13
から18の間で変動する表層鉱質土壌のC/N比と窒素の
流出割合との間に、有意な相関は認められなかったが、
やや負の相関傾向がみられた。Yoh（2001）は、多摩川
流域の調査で、表層鉱質土壌のC/N比と土壌培養により
生成された硝酸イオン量（全窒素に対する比）との間に、
負の相関があることを示している。鉱質土壌のC/N比
は、NITREXに比べ、国内調査地で低く、比較的安定し
ていた。これらのことから、腐植に富んだA層を有する
ような土壌（湿性褐色森林土など）では、表層鉱質土壌
のC/N比が、窒素状況を反映している可能性が示唆され
た。
　以上の結果から、林床のC/N比や鉱質土壌のC/N比
は、指標としての適応範囲が、気候条件や土壌や植生の
種類などにより限定されるため、国内の多様な森林にお
いて、窒素飽和と密接な窒素状況を示す指標としては適
さないことが明らかになった。
5　林床への窒素インプット
　NITREXでは、森林への窒素インプット量として、林
内降水による窒素負荷量を用いており、本研究でもこれ
に従った。しかし、林外降水と林内降水の窒素量の関係
は、窒素負荷量以外に、針葉樹林か落葉広葉樹林か、あ
るいは樹木密度などの森林の状態によっても異なると考
えられる。本研究のデータで比較すると、針葉樹林では、
林外降水の窒素負荷量にほぼ比例して、林内降水の窒素
負荷量は約2倍に増加している（図56）。これに対し、落
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図56　 林外降水窒素と林内降水窒素の関係 
各マーク塗りつぶしは、本研究（＊ただし、FM多摩については文献値を引用）の国内データ、白抜きは、
NITREX（ヨーロッパ）データ 
The relation between nitrogen of rainfall and nitrogen of throughfall
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葉広葉樹林では、多少の増減はあるが、林内降水による
窒素負荷量は、林外降水による窒素負荷量とほぼ同じレ
ベルに止まっている（図56）。すなわち、同じ窒素負荷
量、例えば15 kg N ha－1 yr－1の林内降水窒素負荷がある
森林について、落葉広葉樹林の場合は、林外降水窒素負
荷量が、15 kg N ha－1 yr－1であるのに対し、針葉樹林で
は、7－8 kg N ha－1 yr－1というケースが想定され、この差
は非常に大きい。そこで、植生タイプの異なる森林の比
較に、林内降水窒素負荷量を用いることの妥当性を検討
することとした。
　樹冠による主な効果としては、乾性沈着の捕捉と降雨
による洗脱と、葉面吸収の二つが挙げられる（尾保手, 
2004）。これらは、林外降水の窒素に対し、それぞれプ
ラスとマイナスの相反する効果を持ち、これらの収支に
より、林内降水の窒素負荷量が決まる。針葉樹林と落葉
広葉樹林で異なる葉の形態や生理特性は、乾性沈着捕捉
量や葉面吸収量の差をもたらすことが予想される。本研
究では、乾性沈着量と葉面吸収量の推定を行っておら
ず、これらについての議論はできない。一方で、葉に吸
収された窒素成分は、樹体への転流や、リターフォール
として林床へ還元されることにより、植物－土壌系の内
部循環に取り込まれる。そこで、林床へ還元される窒素
として、葉リターフォールの窒素に注目し、林内降水窒
素量との関係を調べた（図57）。林内降水窒素負荷量の
増加に伴い、葉リターフォールの窒素量は増加したが、
落葉広葉樹林で、針葉樹林に比べ、葉リターフォール窒
素量の増加率が大きいことが示された。つまり、同じ林
内降水窒素負荷量の森林を比べた場合、落葉広葉樹の方
がよりリターフォールによる窒素還元量が大きいことに
なる。これは、林外降水と林内降水の窒素量でみられた
関係と逆である。つまり、樹冠による乾性沈着の捕捉、
洗脱や葉面吸収の結果、林床にインプットされる主な窒
素源として、林内降水窒素と葉リターフォール窒素を考
えると、これらの量のバランスは、森林タイプによって
大きく異なることが示された。
　林床へのインプットとして取り上げた、林内降水窒素
量と葉リターフォール窒素量を足し合わせたものについ
て、林外降水窒素量との関係をみると、植生タイプの違
いによる増加割合の差は、非常に小さくなった（図58）。
しかし、同じ林外降水窒素レベルでも、林内降水窒素量
と葉リターフォール窒素の合計値が、大きく変動してい
る地点もみられた。これらは、前述の、硝酸イオンの流
出やN2O放出量のばらつきが大きい、林内降水窒素負荷
量が10から25 kg N ha－1 yr－1の地点を含んでいた（図
58）。以上のことから、異なるタイプの森林への、窒素
負荷量を比較する際には、林床への窒素インプットとし
て、林内降水窒素負荷量に、葉リターフォールの窒素量
を加味することの妥当性が明示された。これらの値は、
林外降水窒素量で代表される、大気由来の窒素負荷に、
そこに生育する植生の相互作用の効果を加えたもと説明
することができる（図59）。
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6　生態系から環境への窒素負荷（N2O、NO3－）
　多様な植生を含む本研究調査地においも、土壌層から
流出する硝酸イオン量や林床からのN2O放出量は、大気
由来の窒素負荷量の影響を受けていることは明らかであ
る。しかし、窒素負荷量が中－高程度の森林では、これ
ら生態系からの窒素流出（放出）量の変動が大きく、窒
素負荷量以外の要因が関与していることが示唆された。
そこで、前節で妥当性が示された、葉リターフォールの
窒素量を加えて、窒素インプットと窒素アウトプットと
の関係を再検討した。窒素インプットとして、1）林内降
水窒素量、2）葉リターフォールの窒素量、3）林内降水
窒素量と葉のリターフォール窒素量の合計、を用い、硝
酸イオンの流出量とN2O放出量それぞれとの関係を調べ
た（図60. a、b、c）。根域または50 cm土壌層からの硝酸
イオン流出量については、林内降水窒素量および林内降
水窒素量と葉リターフォール窒素量の和で、有意な正の
図59　 林床への窒素インプットのイメージ図 
Image of nitrogen input to the forest floor that differ among tree types
図58　 林外降水窒素と林内降水窒素と葉リター窒素の和との関係 
各マーク塗りつぶしは、本研究（＊ただし、FM多摩については文献値を引用）の国内データ、白抜きは、
NITREX（ヨーロッパ）データ
The relationship between the nitrogen of rainfall and total of the nitrogen of throughfall and litterfall (needle or 
leaf) 
Solid symbols show data of Japanese sites, open symbols show data of NITREX sites
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相関（p < 0.005）がみられたが、後者の方で、より高い
相関係数が得られた（r = 0.95）。N2O放出量については、
葉リターフォールの窒素量と、林内降水窒素量と葉リ
ターフォール窒素量の合計において、有意な正の相関（p 
< 0.005）がみられた。これについても、後者で相関係数
が高い結果となった（r = 0.87）。これらの結果から、林
内降水窒素負荷量と葉リターフォール窒素量の合計を、
窒素インプットの指標として用いることにより、硝酸イ
オン流出量およびN2O放出量に関して、多様な森林デー
タを、それぞれを同一の式（6）、（7）で回帰することが
可能であることが示された（図60. c）。このことは、生
態系の要求量を上回る窒素供給で定義される窒素飽和現
象において、窒素負荷量や、その植生への相互作用の指
標となる内部循環量（葉リターフォール窒素量）が、生
態系からの窒素流出量に大きく寄与していることを示
す。
NO3－N leaching = 0.4604×（N of throughfall＋N of 
needle or leaflitterfall）－ 13.763　　………………（6）
N2O－N = 0.01×（N of throughfall＋N of needle or leaf 
litterfall）－0.2098　　………………………………（7）
　ただし、式中のNは年間値
　林床からのN2O放出は、その発生経路が複数あり、経
路により環境要因の寄与が異なるため、厳密な放出量予
測は難しい。しかし、いずれの発生経路においても、無
機態窒素の存在がN2O 発生の必要条件となる。有機物の
分解過程において、窒素の無機化（正味）が起こるのは、
植物遺体とそれを分解する微生物体を含む有機物全体の
窒素割合が、高くなった場合である。具体的には、微生
物による窒素の有機化（微生物体増加）が進んだ場合や、
その結果として有機物の分解が進み、炭素の減少により
相対的に窒素割合が増加するケースが考えられる。そし
て、このような相対的窒素割合の増加は、外部から生態
系にインプットする窒素量の増加や、窒素含有率の高い
リターフォールなどにより促進される。この様な背景か
らも、林床からのN2O放出量の推定に、林床への有機物
還元量と無機態窒素の負荷量の両方を加味することの妥
当性が支持される。しかし、実際のN2O放出は土壌水分
や温度など様々な要因によっても規定されるため、今回
の推定は、N2O放出ポテンシャルの推定と意味づけられ
る。N2Oで放出される窒素量は、林床への窒素インプッ
ト量（林内降水窒素負荷量とリターフォール窒素量の合
計）に対し、0.1－1 ％と非常に小さい。しかし、N2O放
出量は、著しい季節変化を示す場合があり、表層土壌で
起こる窒素無機化量の変化に対応している可能性が示唆
される。観音台や八郷では、夏季に高い放出量がみられ
たが、これらの時期は、A 0層浸透水による硝酸イオンフ
ラックスが比較的大きい時期と一致する（Ⅱ章、Ⅳ章）。
また、窒素添加実験による短期的なN2O放出の増加も認
められている（Ⅳ章）。
　硝酸イオンについても、N2O同様、生態系の無機態窒
素の豊富さによって生成量が左右される。しかし、土壌
層を通過して起こる流出では、土壌の浅い部分の濃度
ピークが数か月から数年単位の時間遅れを持ち、より広
く低いピークとなって下層で現れることが捉えられてお
り（Ⅱ章）、このことから、渓流の硝酸イオン濃度など
は、比較的平均的な生態系の窒素状況を示す指標と捉え
ることができる。
7　まとめ
　大気由来の窒素負荷量の増加が、森林生態系の窒素循
環に与える影響が懸念されており、湿潤な気候条件のも
と、多様な立地環境に成立する国内の森林についても、
窒素流出量の評価や窒素飽和のメカニズム解明が求めら
れている。そこで、本研究では、窒素負荷量が異なる、
多様なタイプの森林を対象に、窒素循環量調査を行い、
既往研究の結果と合わせて比較検討を行った。土壌から
の硝酸イオン流出量および林床からのN2O放出量を生態
系からの窒素流出として、各生態系からの窒素流出量の
推定方法を検討した。
　針葉樹林を対象とした先行研究（NITREX）で得られ
た結果について、国内の落葉広葉樹林を含む、多様な森
林への適応可能性を検討した。林内降水窒素負荷との関
係では、窒素負荷量が中から高程度の地点において、硝
酸イオン流出量やN2O放出量のばらつきが大きいことか
ら、窒素負荷量以外の要因の関与が示唆された。また、
林床のC/N比については、国内の調査地点の多くで、堆
積有機物量が少なく、新鮮リターフォールの影響を大き
く受け、C/N比はNITREXに比べて相対的に大きくなっ
た。この結果、気候要因や土壌条件の異なる多様な森林
の比較においては、林床C/N比を窒素状況の指標として
用いることが難しいことが明らかになった。
　植生タイプの違いについては、針葉樹林に比べ、落葉
広葉樹林では、リターフォール窒素量が多いことや、樹
冠通過による、降水の窒素量の増加が少ないことから、
乾性沈着の捕捉や葉面吸収など、樹冠における作用が異
なることが示唆された。そこで、林床への窒素インプッ
トの指標として、林内降水窒素量に加え、葉リター
フォールの窒素量の有効性を検討した。その結果、林内
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図60　 林床への窒素インプットと窒素流出およびN2O放出との関係 
窒素流出量（根域または50 cm土壌層からの硝酸イオン流出量、および林床からのN2O放出量）と、a：林内降
水窒素量、b：リターフォール（葉）窒素量、c：林内降水窒素量とリターフォール（葉）窒素量の和との関係。
各マークの塗りつぶしは、本研究（＊ただし、FM多摩については文献値を引用）の国内データ、白抜きは、
NITREX（ヨーロッパ）データ 
Nitrogen input to the forest floor and nitrogen output  
The relationship between the nitrate ion reaching and the N2O emission rate and a) nitrogen in throughfall, b) 
nitrogen of litterfall (needle or leaf), c) total of the nitrogen of throughfall and litterfall (needle or leaf). Solid symbols 
show data of Japanese sites, open symbols show data of NITREX sites
76 農業環境技術研究所報告　第27号（2010）
降水窒素負荷量とリターフォールの窒素還元量の合計
を、変数とすることで、多様な森林に適応可能な、土壌
層からの硝酸イオン流出量およびN2O放出量の推定式が
得られた。
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    Human－induced increases in reactive nitrogen contribute to detrimental changes in nitrogen cycling in terrestrial 
ecosystems. The effects are expanded from near the source to the surrounding area by atmospheric transportation or 
solution infiltration in soils.
    Forests in Japan provide various benefits to people such as supplying organic material to agricultural fields and maintaining 
the functioning of aquatic systems. Perhaps the most important function, providing a safe and steady water supply, seems 
to have been weakened in recent years. The release of nitrate ions （NO3–） into stream water has begun to be reported in 
suburban forests in Japan where nitrogen deposition is high due to atmospheric transport from polluted urban area. 
    The purpose of this study was to clarify the nitrogen status of Japanese forests that have received chronic nitrogen 
deposition. We compared nitrogen cycling in six forest ecosystems with different levels of nitrogen deposition. As nitrogen 
input to the forest ecosystems, we measured inorganic nitrogen （NH4+ and NO3–） flux in throughfall. The amount of nitrogen 
in the litterfall and the inorganic nitrogen （NH4+ and NO3–） flux in A 0 layer percolation and soil water were measured 
to investigate the internal nitrogen cycling in the plant–soil system. As nitrogen outputs from the forest ecosystems, we 
measured N2O emissions from the forest floor and inorganic nitrogen （NH4+ and NO3–） leaching from soils.  
    Ibaraki sites （IK and IY）, where nitrogen depositions in rainfall ranged from 15 to 19kg N ha－1 yr－1 were sites with high 
nitrogen deposition. Two Oku－nikko sites （NM and NY） located on the ridge and lower slope of Mt. Maeshirane （2373 
m） had 7 and 19kg N ha－1 yr－1 of nitrogen deposition, respectively. The other mountainous sites （SC and SD） are located 
hillside of Mt. Norikura （3026 m） and have very low nitrogen deposition of 4kg N ha－1 yr－1. 
    Among ecosystems with different temperature, precipitation and nitrogen deposition rate, various seasonal patterns of ion 
fluxes were noted. In temperate sites （IK and IY）, the NH4+ and NO3– fluxes increased to 2. 5 times those of throughfall by 
passing through the organism layer. From 80 to 90 % of inorganic nitrogen flux was accounted for by NO3–. The seasonal 
change in that flux is high in summer and low in winter, which seems to correspond roughly with changes in the amount of 
precipitation. Cases of extremely high nitrogen fluxes in A 0 layer percolation in the summer accompanied rainfall events just 
after a prolonged dry period. 
    At the mountainous sites in Oku－nikko （NM and NY） and in Norikura （SC and SD）, the total NH4+ and NO3– flux in 
A 0 layer percolation were the same or less than those in throughfall. In coniferous forest at site SC, inorganic nitrogen that 
corresponding 15 times that in throughfall infiltrated the A 0 layer as NH4+, an exceptional value. At sites NM and NY, the NO3– 
flux in A 0 percolation was very high during the snowmelt period. 
    These results suggest that at temperate forest sites with high nitrogen deposition the inorganic nitrogen （NH4+ and NO3–） 
fluxes through the A 0 layer are high and are controlled by nitrogen mineralization during the decomposition of organic 
matter. In contrast, at mountainous sites with low nitrogen deposition, the inorganic nitrogen fluxes into the soil layer were 
very low. Thus, nitrogen immobilizations may outweigh nitrogen mineralization because of the poor nitrogen environment. 
In addition, relatively high NO3－ flux pulses that appeared abruptly were detected after a prolonged dry period in summer 
or during the snowmelt period. Under these extreme conditions, microorganisms would be damaged and the increase in 
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nitrogen mineralization was likely induced by the death or regeneration of these.  
    A 2－yr nitrogen manipulation experiment was carried out in temperate forests （IK and IY）. Nitrogen （NH4NO3） 
application equal to twice the amount in throughfall induced increases in inorganic nitrogen （NH4+ and NO3–） fluxes only in 
the A 0 layer, but no change was observed in the mineral soil layer. Nitrogen removal also resulted in no significant effect on 
NH4+ and NO3– fluxes in the mineral soil layer. These findings suggest that nitrogen cycling in temperate forest ecosystems is 
more strongly governed by the internal nitrogen cycling, which consists of decomposition and assimilation of organic matter, 
than by short－term changes in nitrogen deposition. 
    Next, we focused on litterfall nitrogen as an index of internal nitrogen cycling. The amount of nitrogen in the litterfall and 
the C/N ratios of them were compared among sites. The characteristics of litterfall differed greatly between coniferous and 
deciduous trees. The C/N ratios in deciduous litterfall were large compared to those of coniferous litterfall, and they differed 
according to species. Among deciduous trees litterfall nitrogen also showed large variation across the site and was high at 
the sites with high nitrogen deposition.    
    N2O emissions from the forest floor was measured at the six sites as an index of nitrogen output from the ecosystems. 
High averaged N2O emission rates were detected at sites with high nitrogen deposition or high nitrogen internal cycling 
via litterfall. Moreover, N2O emission rates showed a seasonal pattern similar to that of inorganic nitrogen （NH4+ and NO3–） 
fluxes in A 0 layer percolation. These results suggest that N2O emission will occur at sites where there is a surplus of inorganic 
nitrogen, over both the short and long terms, for N2O is generated with mineralized nitrogen.
    To confirm whether the positive correlation between nitrogen deposition and N2O emission noted at the study sites was 
applicable to other sites, N2O emission was measured at about 60 points across Japan. The concentration of NO3– in both 
soil water and stream water had a significant positive correlation with the estimated nitrogen deposition. There was also a 
significant positive correlation （but with a low coefficient） between N2O emission rates and estimated nitrogen deposition.
    Our findings indicated that the nitrogen deposition level near urban areas in Japan, where nitrogen saturation has been 
suspected, is approximately the same as that in nitrogen－saturated forests in Europe. The chronic nitrogen deposition has 
increased the amount of nitrogen cycling within the plant–soil system. Our findings also suggest that the effect of increased 
nitrogen deposition in forest ecosystems depends on their capacity for nitrogen maintenance. The N2O emission rate, which 
is one nitrogen output from an ecosystem, showed a positive correlation with total nitrogen deposition and internal cycling 
of nitrogen, as well as NO3– leaching from soils. N2O shows clear seasonal patterns and is an effective index of short－term 
changes in the supply and demand of inorganic nitrogen. 
